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Abstract

Since the first synthesis of graphene by exfoliation in 2004 the realization of quan-
tum dots in this material remains challenging. The difficulty is to open a sizeable
and well-defined bandgap in graphene in order to define a quantum dot (QD) con-
finement potential. In this work we follow the approach of using the electric field
effect in bilayer graphene. Thereby, we want to achieve QDs of arbitrary geome-
tries confined by smooth tunable tunnel barriers. Therefore bilayer graphene was
exfoliated on a GaAs substrate which will promise a higher carrier mobility due
to its lower roughness compared to Si with SiO5. At temperatures below 1K the
functionality of nanoscaled gates on top of the bilayer is investigated. Decreasing
the temperature to 75 mK leads to an exponential reduction of the conductance in
the gate covered graphene. The observed transport gap persists over the whole gate

voltage range, but even without the application of external voltages.

We attribute this transport phenomenon to thermal activated nearest neighbour
hopping in the gate covered regions. A combination of strain and piezoelectric fields
due to mechanical stress is proposed as its origin. The stress in turn is imposed by
the nanoscaled topgates due to the different coefficients of thermal expansion of
the materials. Consequently a strain-induced electric field is generated by the pie-
zoelectric substrate which is strong enough to locally open a bandgap underneath
the gate covered regions. For a certain temperature range allowing sufficient con-
duction a Coulomb blockade dominated transport is observed. In addition, all gates
are comparably coupled to the QD. Therefore we conclude that the QD is located
close to the center of the topgate metallization. In fact the electronically deter-
mined diameter of the QD is consistent with the simulated stress-free area in the

mentioned center.
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Kurzdarstellung

Seit der ersten Separation von Graphen durch Exfoliation im Jahre 2004 ist es
anspruchsvoll, Quantenpunkte (QD) in diesem Material zu realisieren. Die dabei
grofite Herausforderung ist es, eine gut definierte und ausreichend hohe Bandliicke
im Graphen zu 6ffnen. Dies stellt jedoch die Grundlage dar, um die in der Ebene
frei beweglichen Elektronen lokal einzuschrédnken. In dieser Arbeit verfolgen wir
hierfiir den Ansatz, den Feldeffekt in Bilagen-Graphen zu nutzen. Dafiir wird das
Graphen auf einem GaAs-Substrat exfoliiert. Dessen geringere Oberflachenrauig-
keit gegeniiber Si mit SiO, verspricht eine hohere Ladungstragerbeweglichkeit. Bei
Temperaturen unterhalb von 1 K wird der Einfluss der auf dem Graphen abgeschie-
denen Topgates untersucht. Mit sinkender Temperatur bis hin zu 75 mK wird eine
exponentiell reduzierte Leitfahigkeit in den Bereichen unterhalb der noch span-
nungslosen Topgates beobachtet. Die dabei erhaltene Transportliicke bleibt jedoch

im untersuchten Gatespannungsbereich annahernd konstant.

Dieses Phédnomen lasst sich mit Nearest Neighbour Hopping in den Bereichen un-
terhalb der Topgates durch eine Kombination aus Verspannungen und piezoelektri-
schen Feldern erklaren. Diese sind auf thermischen Stress aufgrund der verwendeten
Materialien mit verschiedenem Ausdehnungskoeffizient zuriickzufiithren. Die resul-
tierenden mechanischen Deformationen des piezoelektrischen Substrats erzeugen
ein elektrisches Feld. Dieses wiederum ist grof3 genug, um lokal eine Bandliicke im
Graphen zu offnen. Bei geeigneten Temperaturen mit ausreichender Leitfahigkeit
zeigt sich ein durch Coulomb-Blockade dominierter Transport. Dabei koppeln alle
Gates kapazitiv und vergleichbar an den QD, weshalb sich dieser nahe dem Zentrum
der Topgatemetallisierung befinden muss. Der errechnete Durchmesser des QDs ist

dabei konsistent mit der deformationsfreien Fliche im Zentrum der Metallisierung.

Schliisselworter: Graphen, Coulomb-Blockade, Quantenpunkt, thermischer Stress
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1. Einleitung

Die Entwicklung von integrierten Schaltkreisen bringt eine andauernde Miniaturi-
sierung mit sich, welche nach immer kleineren Strukturbreiten und Leiterbahnab-
standen verlangt. Hinzu kommt das Streben nach energiesparender Elektronik. Ein
Konzept zur Realisierung bietet der ballistische Transport, wobei die Ladungstrager
beim Durchqueren des Bauelements idealerweise nicht streuen und somit keinerlei
Verlustleistung erzeugen. Hierfiir muss die Bedingung erfiillt sein, dass die Lénge
des Bauelements kleiner ist als die mittlere freie Wegldnge der Ladungstrager. Die-
se liegt bei Raumtemperatur in konventionellem Silizium jedoch im Bereich von 5
bis 10nm [1]. Eine Alternative zur somit bereits an Grenzen stofienden Silizium-
technologie bietet das Material Graphen mit einer mittleren freien Wegliange von
bis zu 400nm [2]. Dieser zweidimensionale Kristall mit hexagonal angeordneten
Kohlenstoffatomen konnte 2004 durch Novoselov et al. [3] erfolgreich von Graphit
separiert, elektrisch kontaktiert und gemessen werden. Es ist aufgrund seiner beson-
deren Eigenschaften, auf welche in der vorliegenden Dissertation im Detail einge-
gangen wird, pradestiniert fiir zukiinftige hochfrequente Technologien und ebenso

vielversprechend fiir Bauelemente im ballistischen Transportregime.

Quantenpunkte stellen die Grundlage fiir den Einzelelektronentransport und dar-
auf basierender Finzelelektronentransistoren dar und sind somit ein zentrales Bau-
element zukiinftiger Nanoelektronikanwendungen. Zur Herstellung eines Quanten-
punktes miissen aber gut definierte und ausreichend hohe Potentialbarrieren im
Graphen erzeugt werden. Die Herausforderung liegt dabei darin, dass Graphen kei-
ne Bandliicke aufweist. Allerdings lasst sich diese durch eine gezielt hervorgerufene
Symmetriebrechung 6ffnen [4-16]. Gegenwértig sind diesbeziiglich die im Folgenden
aufgefithrten drei Methoden geléufig.



1. Einleitung

(1) Die erste Methode bezieht sich auf das Strukturieren von Graphen zu einem
eindimensionalen Streifen, dem sogenannten Nanoribbon. Der Quantenpunkt
wird dabei durch zwei zusitzliche Verjingungen definiert [17-H19]. Da diese
jedoch Strukturbreiten von wenigen 10 nm aufweisen, sind sie lithographisch
sehr aufwéindig zu realisieren. Zudem erhalten Randeffekte einen erheblichen
Einfluss auf die elektronischen Eigenschaften [20] sowie deren Reproduzier-
barkeit.

(2) Eine weitere Moglichkeit bietet das Anlegen eines senkrecht zu Bilagen-Gra-
phen orientierten, elektrischen Feldes. Ist dessen Stérke groff genug, so dass
die beiden Lagen eine ausreichend hohe Potentialdifferenz spiiren, so fiihrt
dies zu einer Symmetriebrechung und diese wiederum zu einer Bandliicken-
offnung [5, 6,21}, 22]. Die Methode wurde bereits zur Definition von Quan-
tenpunkten in freitragendem Bilagen-Graphen verwendet [23]. In diesem Fall
wurden die elektrischen Eigenschaften des Graphens auch nicht durch Stor-
stellen angrenzender Dielektrika negativ beeinflusst. Allerdings ist die Reali-
sierung substratgebundener Quantenpunkte fir zukiinftige, komplexe Anwen-
dungen unerlésslich. Ein derartiger Quantenpunkt konnte bislang nur durch
ein Hybrid-Device gezeigt werden [24], bei dem sich das Graphen zwischen
zwei exfoliierten Bornitrit-Schichten (hBN) befand.

(3) Die dritte Methode nutzt Deformationen und Verzerrungen in Graphen zur
Erzeugung einer Bandliicke |16,25,26]. Zum einen konnen diese in der Ebe-
ne erfolgen. Zum anderen wiirde auch ein variierender Abstand der Lagen in
Bilagen-Graphen eine Bandliickenoffnung begtinstigen. Aufgrund der schwie-
rigen experimentellen Umsetzung wurde diese Moglichkeit jedoch hauptsach-
lich theoretisch betrachtet [11,[27-29]. Eine Definition von Quantenpunkten

wurde somit auf diese Weise bislang noch nicht realisiert.

Ziel dieser Arbeit war es, einen moglichst einfach zu prozessierenden und substratge-
bundenen Quantenpunkt in Bilagen-Graphen iiber den Feldeffekt (2) zu realisieren
und zu untersuchen. Hierflir wurde Graphen auf einem GaAs-Substrat exfoliiert,
dessen geringere Oberflichenrauigkeit im Vergleich zu Si mit SiO, eine hohere La-
dungstragerbeweglichkeit verspricht [30]. Anschlieend wurden geeignete Bilagen

gesucht und kontaktiert. Ein im Anschluss aufgebrachtes Dielektrikum isolierte die



im Folgenden auf dem Graphen zu metallisierenden Topgates. Das dabei ange-
wandte Layout beinhaltet zwei komplett tiber die Graphenflocke verlaufende Gates,
welche parallel dazu zwei Splitgates mittig einschlieBen. Durch Anlegen von Span-
nungen an diese Gates sollen tiber den Feldeffekt lokal Potentialbarrieren erzeugt
werden. Dem Topgate-Layout entsprechend wiirde sich dann in dessen Zentrum ein

Quantenpunkt ausbilden.

Im Rahmen der Untersuchungen konnte tatséchlich ein tiber die Gates steuerba-
rer Einzelelektronentransport und damit die Realisierung eines durch die Topgates
definierten Quantenpunktes nachgewiesen werden. Dabei zeigten sich charakteristi-
sche Barrieren unterhalb der schmalen Gates auch ohne angelegte Gatespannungen.
Bei einem Kontrolldevice mit einzelnem breiten Gate lie der Probenstrom jedoch
nicht auf bereits vorhandene Barrieren schliefen. Zum Verstédndnis dieser Beob-
achtungen wurden umfangreiche theoretische Untersuchungen in Bezug auf Me-
thode (3) durchgefithrt und die Verspannungen in den experimentell untersuchten
Strukturen simuliert. Dabei zeigte sich, dass thermisch hervorgerufene mechani-
sche Deformationen der Topgates zu Stress im Graphen und im darunterliegenden
piezoelektrischen Substrat fithren. Die dann iiber den Piezoeffekt erzeugten elek-
trischen Felder ermoglichen eine lokale Bandliicken6ffnung im Graphen unterhalb
der Gates. Die Simulationen zeigten weiter, dass die Stérke der Deformation und
die daraus resultierende Bandliicke von der Breite der Topgates abhéngt. Wéahrend
die hervorgerufenen Verspannungen bei breiten Gates vergleichsweise schwach sind
und somit keine nennenswerte Bandliicke erzeugt werden kann, sind sie beim un-
tersuchten Device mit seinen schmalen Gates stark genug, um ausreichend hohe,
lokale Piezospannungen zu erhalten. Somit konnte tiber das Layout der Topgate-
metallisierung das Einschlusspotential fiir einen Quantenpunkt in Bilagen-Graphen

erfolgreich definiert werden.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich nun wie folgt. Kapitel 2 befasst sich mit
den theoretischen Grundlagen dieser Arbeit. Neben den elektronischen Eigenschaf-
ten von Graphen wird auch der Transport durch Quantenpunkte betrachtet und
zudem das Offnen einer Bandliicke in Mono- und Bilagen-Graphen weitergehend
diskutiert. Das sich anschlieBende Kapitel 3 stellt die Herstellung der in die-

ser Arbeit gemessenen Proben vor. Neben den erforderlichen Lithographieschrit-
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ten wird auch die notige Optimierung des Kontrasts von Graphen auf GaAs be-
schrieben. Dartiber hinaus stellt die Identifizierung von Bilagen durch die Raman-
Spektroskopie und die optische Kontrastanalyse einen wesentlichen Bestandteil
dieses Kapitels dar. In Kapitel 4 werden neben dem verwendeten Messaufbau
auch die experimentellen Ergebnisse vorgestellt. Dabei werden temperaturabhan-
gig aufgezeichnete U-I-Kennlinien ausgewertet und der vorherrschende Transport-
mechanismus bestimmt. Die anschlieBende Untersuchung des Probenstroms zeigt
gatespannungsabhéngige Coulomb-Blockade-Oszillationen. Diese werden zudem in
Anwesenheit eines Magnetfelds betrachtet. Es folgen Auswertungen beobachteter
Coulomb-Blockade-Rautenstrukturen. Mit ihrer Hilfe wird der Durchmesser des
erhaltenen Quantenpunktes bestimmt und mit der Dimension des durch die Top-
gatestruktur moglichen Einschlusspotentials auf Konsistenz tiiberpriift. Die expe-
rimentell beobachtete Transportliicke wird in Kapitel 5 beziiglich einer lokalen
Bandliicken6ffnung im Graphen im Detail untersucht. Dabei werden Simulationen
zum eingesetzten Topgatelayout durchgefiihrt. Diese beziehen sich auf den mecha-
nischen Stress, der von den bimetallischen Topgates beim Abkiihlen der Probe auf-
grund der verschiedenen thermischen Ausdehnungskoeffizienten ausgeht. Es zeigt
sich jedoch, dass der errechnete Stress innerhalb des Graphens nicht ausreicht,
um die experimentellen Beobachtungen vollstandig zu erkldren. Somit werden zu-
sétzliche Betrachtungen des piezoelektrischen Substrats herangezogen, um stress-
induzierte piezoelektrische Felder zu berechnen. Mit Hilfe der daraus resultierenden
Bandliickenéffnung lassen sich die experimentellen Beobachtungen erklaren. Zum
Abschluss gibt Kapitel 6 eine Zusammenfassung der experimentellen Daten und
der gewonnenen Ergebnisse aus den Simulationen. Dariiber hinaus erfolgt ein Aus-
blick, welche Moglichkeiten sich zukiinftig mit der stress-induzierten piezoelektri-

schen Bandliickenoffnung in Graphen ergeben.



2. Eigenschaften von Graphen

2.1. Vom Graphit zum Graphen

Kohlenstoff liegt in der Natur in verschiedensten Modifikationen vor. Die bekann-
testen Vertreter sind neben amorphem Kohlenstoff der Diamant und das Graphit,
welche sehr unterschiedliche Eigenschaften aufweisen. Wahrend der Diamant mit
seiner sp3-hybridisierten tetragonalen Kristallstruktur als der hirteste natiirlich
vorkommende Festkorper gilt (Mohs-Hérte: 10, Vickers-Hérte: 10060 N/m?, abso-
lute Hérte: 140000 [31]), ist er zudem farblos und elektrisch nicht leitend (Band-
licke: Eg = 5.4eV [32]). Graphit hingegen ist ein schwarz, metallisch glanzendes
Kohlenstoff-Allotrop. Aufgrund der sp2-hybridisierten, kovalenten Bindungsstruk-
tur und der hexagonalen Anordnung der Kohlenstoff-Atome besteht es aus sehr fes-
ten Gitterebenen [33]. Kohlenstoff steht in der vierten Hauptgruppe des Perioden-
systems und somit besitzt jedes Atom vier Valenzelektronen, wovon drei innerhalb
der Ebene kovalente o-Bindungen zu den nachsten drei Nachbarn eingehen. Das
verbleibende vierte Valenzelektron bildet ein senkrecht zur Ebene orientiertes 7-
Orbital [34], welches zu delokalisierten, sich frei im Gitter beweglichen 7-Elektronen
und zu verhaltnismafig schwachen van-der-Waals-Bindungen zu benachbarten Ebe-
nen fiihrt. Darin und im geringen Uberlapp der 7-Orbitale liegt begriindet, dass die
elektrische Leitfahigkeit entlang der Ebenen um zwei Groflenordnungen hoher ist
als senkrecht dazu [35]. Dem entsprechend ergeben sich interessante Unterschiede
in den Bindungsenergien. Wahrend ihr Wert zwischen intraplanaren Atomen 4.3 eV
betrigt, liegt er mit 0.07 eV zwischen interplanaren Atomen deutlich niedriger. Dies
fithrt dazu, dass der Ebenenabstand deutlich grofler ist als der Bindungsabstand
der Atome innerhalb der Ebene [35], wie auch in Abbildung schematisch ge-
zeigt. Somit erscheint das Material makroskopisch als relativ weich. Entscheidend

ist jedoch, dass die unterschiedlichen Bindungsabstéinde es ermoglichen, die Schich-
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Abbildung 2.1.: Darstellung der Basalebenen in Graphit. (a) Gezeigt ist die Ansicht
von oben auf zwei Gitterebenen in A-B-Schichtfolge samt Einheitszelle mit den Basis-
vektoren @; = a(v/3/2,1/2) und @ = a(v/3/2,—1/2) mit a = v/3ag und ag = 1.42A.
(b) Die Seitenansicht veranschaulicht die zwei vorkommenden Bindungstypen. Neben
den intraplanaren kovalenten o-Bindungen finden sich die energetisch schwécheren,
interplanaren m-Bindungen (van-der-Waals).

ten grofiflichig voneinander zu trennen. Betrachtet man nur eine geringe Anzahl
von Basalebenen des Graphits, so spricht man von Graphen. In seiner diinnsten
Form besteht es aus genau einer atomar diinnen Lage von Kohlenstoffatomen und
entspricht somit einem zweidimensionalen Kristall. Im Jahre 2004 demonstrierten
Novoselov et al. [3] mittels eines gewohnlichen Klebebandes, wie sie eine Graphen-
Monolage auf ein Si-Substrat transferiert, durch weitere Prozessschritte kontaktiert
und anschliefend elektrisch vermessen haben. Die Existenz eines zweidimensiona-
len Kristalls galt aufgrund des Mermin-Wagner-Theorems jedoch als un-
moglich, da eine absolut zweidimensionale Struktur aus thermodynamischer Sicht
instabil sein muss [38/39]. Die gezeigte Existenz von Graphen stand somit im Wider-
spruch, konnte allerdings im Nachhinein durch metastabile Zustande und eine
global vorhandene Welligkeit der Graphenschicht erklirt werden [41]. Die ebenfalls
in Abbildung 2.T] eingezeichnete Einheitszelle basiert auf den beiden Gittervektoren
d, = a(+/3/2,1/2) und @ = a(v/3/2,—1/2) mit der Gitterkonstanten a = v/3ag
und der Bindungslange ag = 1.42 A, wobei die Vektoren einen Winkel von 60° auf-
spannen. Aufgrund der Translationsinvarianz ergeben sich somit zwei Untergitter

mit den Basisatomen A und B (durch verschiedene Farben verdeutlicht), weshalb
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nicht alle Gitterplatze aquivalent sind. Welche Konsequenzen sich daraus fiir die

Bandstruktur ergeben, wird im nachsten Unterkapitel gezeigt.

2.2. Bandstruktur von Graphen

2.2.1. Monolagen-Graphen

Die Betrachtung des hexagonalen Gitters im reziproken Raum ist in Abbildung
(a) zu sehen. Dessen Einheitszelle ist durch die Basisvektoren b und by bestimmt,
wobei deren Linge |by| = |bs| = 27/(v/3a) betréigt. Die im darin aufgespannten Par-
allelogramm eingeschlossenen Eckpunkte der 1. Brillouin-Zone werden mit K und
K’ gekennzeichnet und sind voneinander unabhéngig. Mit Hilfe der Tight-Binding-
Methode (TBM) kann nun die elektronische Bandstruktur des hexagonalen Git-
ters berechnet werden [43]. Angelehnt ist sie an die LCAO-MO-Néaherungsmethode
(Abk. fiir engl. Linear Combination of Atomic Orbitals to Molecular Orbitals),
bei welcher die Darstellung von Molekiilorbitalen aus einer mit Atomorbitalen ge-
bildeten Basis heraus erfolgt. Bei der TBM werden Wechselwirkungen zwischen
Elektronen vernachléssigt, nur die Valenzelektronen betrachtet und auch nur der
Einfluss der nachsten Nachbarn berticksichtigt. Zunéchst wird die Wellenfunkti-
on der Valenzorbitale aller sich in der primitiven Einheitszelle befindlichen Atome
konstruiert. Im Falle des Graphens sind dies zwei Kohlenstoffatome, wobei das hy-
bridisierte sp?-Orbital zu starken o-Bindungen in der z-y-Ebene fiihrt und somit
nicht zu den Festkorpereigenschaften beitrigt, da deren Energien weit ober- und
unterhalb der Fermienergie Fr liegen. Anders sieht es bei den 2p,-Orbitalen aus,
welche die schwachen delokalisierten m-Bindungen bilden. Die Wellenfunktion fiir

zwei Atome und somit fiir die gesamte Einheitszelle berechnet sich wie folgt:

Prz(r) = Z%’%’(F— Ta) = CAQA(T — 7o) + cePB(T), (2.1)
J
T Ortsvektor,
Th Verbindungsvektor (siehe Abb. (a)),
C; Koeffizient der Wellenfunktion fiir Atom A und B,

oA —Ta), ¢B(T)  Wellenfunktionen fiir die Atome A und B,
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Abbildung 2.2 In (al) ist das hexagonale Kristallgitter im reziproken Raum, dessen
Basisvektoren b; und be und die sich ergebende 1. BZ (roter Bereich) gezeigt. Das
durch die Basisvektoren 51 und 52 aufgespannte Parallelogramm beinhaltet die beiden
unabhéngigen Gitterpunkte K und K’. Weiter ist in (b) die Energiedispersion von
Valenz- und Leitungsband der m-Elektronen in Monolagen-Graphen in Abhéngigkeit
der Komponenten k; und k, des Wellenvektors k gezeigt. Die Groflansicht am Dirac-
Punkt (K bzw. K’) zeigt zudem den typischen linearen Verlauf bei kleinen Energien.
(c) und (d) veranschaulichen die Bandstruktur fir Monolagen- und Bilagen-Graphen
entlang ausgezeichneter Punkte der 1. BZ (in Anlehnung an [42]).
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und fithrt iiber die Gesamtheit an FEinheitszellen sowie dem Bloch-Ansatz aufgrund

der Periodizitat des Gitters zu nachfolgendem Ausdruck fiir die Wellenfunktion:

—

%2(7?) \/N_EZ Z elkRQSEZ R); (22)

Ngz  Anzahl der betrachteten Einheitszellen,
k Wellenvektor.

Der Vektor R = nydy, + nodsy erfiillt dabei die Gesamtbetrachtung der beiden Un-
tergitter. Der Hamilton-Operator lautet:

_Q
H= 5—m+2(%(F—Fa—R)+%(F—R)), (2.3)
Vo(F — 7 — R) Potential des Atoms A,
Vo(F — R) Potential des Atoms B.

Zur Berechnung der Energiedispersion wird nun die Wellenfunktion der zeitun-
abhédngigen Schrodinger-Gleichung durch die aus Gleichung gewonnene ersetzt.
Dariiber hinaus wird die Gleichung von links mit jeweils einem der 2p,-Orbitale
multipliziert und tiber den gesamten Raum integriert, was zu den folgenden zwei

Gleichungen fiihrt:

(05| Hg) = E{(p;[vg) mit j: {A,B}. (2.4)

Die Wellenfunktion 1)y ist iiberall endlich, da durch n; und n, iiber alle Einheitszel-
len summiert wird. Dennoch fallt ¢; mit grofier werdender Distanz zum Zentrum des
betrachteten Atomorbitals sehr schnell ab, so dass entsprechend der Ndherungen
der TBM alle Terme bis auf diejenigen der betrachteten Atome und deren Wech-
selwirkung mit seinen direkten Nachbarn als geniigend klein angesehen und somit
vernachlassigt werden konnen. Der Hamiltonian kann dann in das nachfolgende

Eigenwert-Problem transformiert werden [44]:

0 h(k)\ [ea) L fca
(i )
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Der Wechselwirkungsterm entspricht hierbei dem Uberlappungsintegral v, mit vy =
(¢pa|H|¢p) und dessen Grofe ist fiir Graphen zu vy &~ 2.8 eV bestimmt worden [45].

—, -, -

Fir h(k) gilt, wobei h*(k) die komplex Konjugierte von h(k) ist:
BE) = 1 4 R 4 GH) ] | iy i (2.6)

Die Eigenwerte des Hamiltonians liefern nun durch Anwendung trigonometrischer

Umformungen die Energiedispersion E(k,, k,) fur die m-Elektronen in Graphen:

E(ky, ky) = j:70$ 1 + 4cos <\/2§ak96> cos (;k‘y> + 4cos? (gky) (2.7)

Eine dreidimensionale Darstellung der Gleichung findet sich in Abbildung (b).
Das doppelte Vorzeichen unterscheidet zwischen dem Leitungsband ( ) resul-
tierend aus dem bindenden 7-Band sowie dem Valenzband (blau) aus dem antibin-
denden 7*-Band. Des Weiteren wird die Wurzel in Gleichung fiir einige Werte
von k gleich Null, was dazu fiihrt, dass die Energie von Valenz- und Leitungs-
band ebenfalls gleich Null wird und sich Beriithrungspunkte an den jeweils drei
Punkten von K und K’ ergeben. Bei besonders niedrigen Temperaturen und im
Falle von vorliegender Neutralitdt beziiglich Dotierungen schneidet die Fermiflache
Er genau diese Dirac-Punkte, wodurch ein Zustand bei Er genau zu einer Half-
te elektronen- und zur anderen lochartig ist. Deshalb wird der Dirac-Punkt auch
als Charge Neutrality Point (engl. fiir Ladungsneutralitdtspunkt, CNP) bezeichnet.
Den Verlauf der beiden Energiebéander entlang ausgewahlter Punkte der 1. BZ zeigt
Abbildung (¢). Auch hier ist der semi-metallische Charakter des Graphens am
K-Punkt aufgrund der fehlenden Bandliicke direkt zu beobachten. Dariiber hinaus
zeigt sich der parabolische Verlauf im Bereich des I'-Punktes (im Zentrum der 1.
BZ) und die sich 6ffnende Bandliicke hin zum M-Punkt entlang der Kanten der 1.
BZ.

2.2.2. Lineare Dispersion am Dirac-Punkt

Am TI'-Punkt betrigt die Bandliicke fast 10 eV, welcher bei Betrachtung des reinen
elektronischen Transports somit uninteressant ist. Hier sind einzig die Dirac-Punkte

und deren ndhere Umgebung von Interesse. Die Bandstruktur ist dort fiir Energien
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kleiner 1 eV linear und gleicht zwei sich mit den Spitzen berithrenden Kegeln [46,47].
Die lineare Dispersion fiihrt zu einer verschwindenden Masse am Dirac-Punkt, wes-
halb der Hamiltonian fiir masselose Dirac-Fermionen in zwei Dimensionen heran-
gezogen werden kann, um den elektronischen Transport in Graphen ausreichend zu
erklaren [48-51]. Der Hamilton-Operator in der Dirac-Weyl-Form mit k=K+q
mit Impuls ¢, der seinen Ursprung im K-Punkt findet, lautet unter der Bedingung
7] < |K| [43,144,550,/52]:

0 e — 1
Hy = hvp I e (2.8)
¢ t+ig, 0
v Fermi-Geschwindigkeit mit vp = v/3y9a/(2h),

i ergibt sich aus Planckschem Wirkungsquantum A mit A = h/(27),
¢ Pauli-Vektor [53}54].

Die Fermigeschwindigkeit betrigt somit vp ~ 1-10°ms™ ~ 0.003 ¢ [42}/55,/56],
wobei diese weder von der Energie noch vom Impuls ¢ abhéngt. Die Energiedisper-

sion ergibt sich weiter zu:

By - £ BT, 29)
= +hwplql. (2.10)

Die Wellenfunktion ¢ hat aufgrund der zwei vorherrschenden Untergitter eine zwei-
komponentige Spinorstruktur. Da der Ladungstrégertransport einzig an der Fermi-
kante stattfindet, haben alle daran teilnehmenden Ladungstrager eine relativ ge-
ringe Energie. Somit befinden sie sich stets im Leitungsbandminimum respektive
im Valenzbandmaximum, abhangig davon ob man Elektronen oder Locher als La-
dungstrager betrachtet. Sie sind demnach in den K- bzw. K’-Punkten lokalisiert
und man spricht im Falle von Graphen von einem direkten Halbleiter mit ver-
schwindender Bandliicke oder aber von einem Halbmetall mit verschwindendem
Bandiiberlapp. Da die Zustandsdichte entgegen iiblichen zweidimensionalen Syste-
men iiber D(F) = 2F/(rh?v2) direkt von der Energie abhingt, wird sie in den
Dirac-Punkten Null (siehe Inset von Abb.[2.3). Die zwei Untergitter fithren zudem
dazu, dass es einen physikalischen Unterschied macht, ob sich die Ladungstriager im

K- oder K’-Punkt befinden. Deshalb erhélt man eine zusétzliche Quantenzahl, den
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Pseudo-Spin [47]. Ladungstriager in Graphen sind neben dem ,tatséchlichen® Spin
somit 4-fach entartet. Der Pseudo-Spin fiithrt dazu, dass Zustdnde im Leitungsband
ein entgegengesetztes Vorzeichen gegeniiber Zustinden im Valenzband besitzen.
Somit sind diese komplex miteinander verbunden. Diese Tatsache wird als Chi-
ralitit der Ladungstriager bezeichnet [48]|49,57]. Die Chiralitat beeinflusst dabei
die Streuprozesse in Graphen, wobei das direkte Zurtickstreuen von Ladungstri-
gern unterdriickt wird [57,58] und deren Transmission durch Barrieren verlustfrei
erfolgt. Letzteres ist auch als Klein-Tunneln bekannt [59-61].

2.2.3. Bilagen-Graphen

Fiigt man einer Monolage Graphen eine weitere hinzu, so betrachtet man Bilagen-
Graphen. Dessen Kristallstruktur wurde bereits hinreichend diskutiert. Es sei je-
doch nochmals angemerkt, dass im Falle der in Graphit haufig vorkommenden A-
B-Stapelung (auch Bernal-Stapelung genannt, sieche Abb. (b)) die Atome des
Untergitters A der unteren Schicht direkt unterhalb der Atome des Untergitters B
der oberen Schicht liegen, wihrend sich die B-Atome der unteren Schicht und die
A-Atome der oberen Schicht jeweils mittig zum Hexagon der entsprechend anderen
Schicht befinden. Aufgrund der dadurch zuséatzlich auftretenden Wechselwirkungen
andert sich auch die Energiedispersion. Diese kann ebenfalls iiber die TBM berech-

net werden. Der effektive Hamiltonian kann dann wie folgt ausgedriickt werden [62]:

Hpic = i <( ’ 2 (qx_oiqy)Q). (2.11)

2m \ (¢, + g,

Betrachtet man einzig die Wechselwirkungen direkter Nachbarn, also A; = B; und

B; = Aj, so erhdlt man bei niedrigen Energien und Anregungen [62]:

. AR22 -
Bo(F) = + 2 (J e L 1) , (2.12)
1

y1  Interplanares Uberlappungsintegral, v; ~ 0.39eV [45,62].

Das Ergebnis ist in Abbildung[2.2] (d) gezeigt. Auffallig ist hierbei, dass bei kleinen
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Abbildung 2.3.: Abhéngigkeit der Leitfahigkeit von der Spannung einer Steuer-
elektrode (in Anlehnung an Ref. [48]). In undotiertem Graphen befindet sich die
Fermienergie Er auf Hohe des Dirac-Punkts und somit ist bei einer Gatespannung
von Ugate = 0V ein Minimum zu finden. Die Gatespannung hat dabei einen direkten
Einfluss auf die Ladungstragerdichte, welche fiir negative Spannungen zur Loch- und
fiir positive Spannungen zur Elektronenleitung fiithrt.

Energien, also in der Umgebung der Dirac-Punkte, keine lineare Dispersion mehr
vorliegt und die Anzahl der 7- und 7*-Bénder jeweils der Anzahl der Graphenla-
gen entspricht. Allgemein trifft dies auch fiir weitere Lagen bis hin zum Graphit
zu. Die nun zusatzlichen Bénder liegen jedoch energetisch zu weit entfernt und
sind fiir den Transport erst bei Ladungstriagerdichten von |n| > 2.4-10'3 cm™2 von
Bedeutung [63]. Weiterhin ist zu erwdhnen, dass Leitungs- und Valenzband be-
reits einen minimalen Uberlapp von 1.6 meV aufweisen, was jedoch immer noch als
verschwindend gering bezeichnet werden kann. Mit zunehmenden Lagen steigt die-
ser Uberlapp an und erreicht fiir Graphit Werte zwischen 36 und 40 meV |33, 64,
wobei die Bandstruktur bei elf Lagen bereits sehr gut mit der von Graphit iiber-

einstimmt [42].

2.2.4. Minimum in der Leitfahigkeit

Die Eigenschaft der verschwindend geringen Bandliicke in Mono- und Weniglagen-
Graphen spielt fiir die Leitfahigkeit eine entscheidende Rolle. Abhéangig von der Po-
sition der Fermienergie Ef ist die Art der Ladungstrager festgelegt. Die energetische
Lage der Fermienergie und somit auch die Ladungstriagerdichte kann jedoch durch
ein senkrecht zum Graphen orientiertes, elektrisches Feld gesteuert werden, indem

negative oder positive Spannungen beispielsweise an ein Backgate angelegt werden.
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2. Eigenschaften von Graphen

Der gatespannungsabhéngige Verlauf in Abbildung ist von Ugate =~ —100V
bis Ugate =~ 100V gezeigt. Entsprechend wurde die Fermienergie vom Valenzband
(links, Bereich) hin zum Dirac-Punkt (Ugate = 0 V) und weiter in das Lei-
tungsband (rechts, blauer Bereich) verschoben. Dabei durchfahrt die Leitfahigkeit
der Graphen-Probe entsprechend Abbildung [2.3]ein Minimum, welches zugleich den
Ubergang zwischen Lécher- und Elektronenleitung bedeutet. Das Leitfahigkeitsmi-
nimum geht jedoch nicht auf Null herunter, sondern besitzt in idealem Graphen
theoretisch den Wert von oy, = 4€?/(mh) [65,66]. Dies steht im Widerspruch mit
den Betrachtungen zur Zustandsdichte, jedoch steht eine Begriindung fiir die Ur-
sache dieses Phdnomens noch aus [47]. Des Weiteren werden fiir gewohnlich Werte
im Bereich von o, ~ 4e? /h gemessen. Dies ist zum einen vom Breiten-Léngen-
Verhéltnis der Probe abhéngig, wenn Breite/Lange < 3 [66]. Zum anderen ist die
Qualitat des Graphens nie ideal. Somit fiihren beispielsweise geladene Storstellen
im Bereich des Ladungsneutralitatspunktes zu einer fluktuierenden Fermienergie
und dies wiederum zu , Pfiitzen“(engl.: Puddles), in denen entsprechend der ener-
getischen Lage von Er Locher- oder Elektronenleitung vorherrscht [67]. Damit wird
die Leitfdhigkeit angehoben. Allerdings agieren die geladenen Storstellen auch als
Streuzentren, wodurch die Leitfihigkeit wieder gesenkt wird. Es kann aber festge-
halten werden, dass Graphen-Proben mit héherer Mobilitdt auch zu einem betrags-

méaBig hoheren Minimum in der Leitfahigkeit fithren [68].

2.3. Transport durch Quantenpunkte

Quantenpunkte (engl.: Quantum Dot, QD) sind null-dimensionale Strukturen, in
denen die Ladungstrager in ihrer Bewegung in allen drei Raumrichtungen be-
schrankt sind. Man erhélt dann ein kunstliches Atom [69,/70] und das kontinu-
ierliche Energiespektrum geht in ein vollstédndig quantisiertes Spektrum iiber, fest-
gelegt durch die Form des Einschlusspotentials. Als Quantisierungsbedingung fiir
die Ausbildung diskreter Energieniveaus ist die geometrische Ausdehnung der null-
dimensionalen Insel zu nennen. Ihre Dimensionen sollten sich dabei im Bereich der

Fermi-Wellenlénge Ap befinden, wodurch die Schrédinger-Gleichung quantisierte
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2.3. Transport durch Quantenpunkte

Energieeigenwerte liefert. Die Fermi-Wellenldnge ist dabei wie folgt definiert:

o _ [
7]{71:‘7 Tle’

AR (2.13)

kr  Fermi-Wellenzahl,
n. Elektronendichte.

Ein bereits zweidimensionales Elektronengas, wie es in Graphen vorzufinden ist,
muss demnach in Linge und Breite eingeschriankt werden, um einen Quantenpunkt
zu realisieren. Zum einen kann dies durch Strukturieren von Monolagen-Graphen
erreicht werden, indem durch Verjingungen auf wenige 10 nm Breite eine Band-
licke erzeugt wird [17,120,|71]. Diese Bandliicke stellt fiir die Ladungstriager eine
Barriere dar und definiert so einen Quantenpunkt. Zum anderen ist es moglich die
Bandliicke durch den Feldeffekt in Bilagen-Graphen hervorzurufen, somit lokal die
Ladungstragerdichte zu steuern und einen Quantenpunkt zu definieren, dessen Geo-
metrie durch eine individuelle Gatestruktur beeinflusst werden kann. Dabei muss
das resultierende Einschlusspotential es jedoch erlauben, dass die Wellenfunktio-
nen der Elektronen auflerhalb und innerhalb des Quantenpunktes einen sehr ge-
ringen Uberlapp aufweisen. Die Tunnelkontakte sollten demnach mindestens dem
Widerstands-Quantum, der sogenannten Klitzing-Konstanten Ry, entsprechen |72,
dessen Wert h/e? betriagt. Aufgrund der Ausdehnung des Systems geht eine Redu-
zierung der Quantisierungsenergie in der Groflenordnung von 1meV mit einher,
so dass sehr niedrige Temperaturen und somit der experimentelle Einsatz eines
Kryosystems erforderlich ist. Fin Ersatzschaltbild fiir einen Quantenpunkt findet
sich in Abbildung (a). Demnach ist der Quantenpunkt tiber Tunnelkontakte
mit den beiden stromfiihrenden Kontakten Source und Drain verbunden, wihrend
das Potential der Insel durch ein kapazitiv angekoppeltes Gate gesteuert werden
kann. Betrachtet man nun Teilbild (b) kann nur dann ein Strom flieBen, wenn
sich ein elektrochemisches Potential des Quantenpunktes energetisch zwischen den
elektrochemischen Potentialen der Zuleitungen befindet. Zur Verdeutlichung sind
die Teilbilder (c) und (d) angefiigt. Zusténde, die tiber den beiden elektrochemi-
schen Potentialen liegen, sind fiir die Elektronen der Zuleitung nicht erreichbar und
bleiben somit frei. Hingegen gilt fiir Zustédnde, die darunter liegen, dass sie stets

besetzt sind und ein Heraustunneln der Elektronen wegen fehlender freier Zustan-
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2. Eigenschaften von Graphen
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Abbildung 2.4.: (a) Ersatzschaltbild eines Quantenpunktes (QD). Die Spannungen
Source Ug und Drain Up sind durch Tunnelkontakte mit dem QD verbunden. Das
Gate ist kapazitiv an diesen gebunden und kann durch Anlegen einer Spannung
dessen elektrochemische Potentiale steuern. (b) zeigt den Strom durch den QD in
Abhéngigkeit der Gatespannung. Dabei finden sich Bereiche, in denen der Strom
und somit die Leitfahigkeit des QDs durch Coulomb-Blockade unterdriickt wird. Die
Lage der elektrochemischen Potentiale entspricht dann Teilbild (¢). Wird jedoch
ein Energieniveau zwischen die elektrochemischen Potentiale von Source und Drain
geschoben, so erreicht der Strom maximale Werte, da die Blockade aufgehoben ist
(sieche Teilbild (d)).

de in den Zuleitungen nicht moglich ist. Da diesem Effekt die Coulombabstoflung
der Elektronen zu Grunde liegt [73], wird er auch als Coulomb-Blockade bezeich-
net. Die sich im Quantenpunkt befindenden Zustdnde kénnen ndherungsweise mit
dem Modell der konstanten Wechselwirkung (engl.: Constant Interaction Model,
CIM) [74] beschrieben werden. Dabei werden konstante Kapazitédten und ein wech-
selwirkungsunabhéngiges Einteilchenenergiespektrum ey (B) angenommen [74,[75].
Die Coulomb-Wechselwirkung der Elektronen ist somit unabhingig vom Ladezu-
stand der Insel. Dieser lasst sich entsprechend durch die Gesamtkapazitiat Cy, des
Quantenpunktes ausdriicken, welche sich als Summe aus den Einzelkapazitaten zu-

sammensetzt:
Cy, =Cs+ Cp + Cg, (2.14)

Cs Kapazitdat zur Source-Zuleitung,
Cp Kapazitdat zur Drain-Zuleitung,

Ce Kapazitat zur Steuerelektrode.

16



2.3. Transport durch Quantenpunkte

Die Gesamtenergie Fy fiir eine Insel mit N Elektronen ergibt sich dann zu:

Ne)? C N
(2(2 _Neof (Ve =U) + 3 Bun,(B). (2.15)

E(N) =

Nz ,Ny

U((;O) Gatespannung, bei der N = 0 gilt,

En,n, Quantisierungsenergie.

Das elektrochemische Potential des N-ten Elektrons erhalt man nun aus der Diffe-

renz der Energien fiir N und N — 1 Elektronen zu:

= (N 1) & (w6 - U®) + Butp), (216)

En(B) Quantisierungsenergie des Systems mit N Elektronen.

Das elektrochemische Potential &ndert sich somit linear mit der Gatespannung Ug.
Die ersten beiden Terme beschreiben das elektrostatische Potential in Abhéngig-
keit der CoulombabstoBungsenergie Ecg = €*/Cx, und der Gatespannung iiber den
Hebelarm Cg /Cys. Weiter entspricht der letzte Term der Quantisierungsenergie des
Systems. Der Energieabstand zweier benachbarter elektrochemischer Potentiale und
damit die Energie die notig ist, um ein weiteres Elektron auf die Insel zu bringen,

entspricht der Additionsenergie Ay und ist nach [74,76] wie folgt definiert:

62

Au:u(N+1)—M(N):C—+AN. (2.17)
by

Abhéngig vom Materialsystem und der Grofle des Quantenpunktes kann Ay =
Eni1(B) — En(B) vernachlassigt werden, so dass Ay ~ Fcp gilt. Jedoch ist es
fir Ladeprozesse im Quantentransport auch iiblich Ec = Fcp/2 als Ladeenergie zu

bezeichnen [77].

2.3.1. Coulomb-Diamanten

Die Coulomb-Blockade kann experimentell sichtbar gemacht werden, indem der

Strom durch die Probe oder dessen Leitfahigkeit in Abhangigkeit von Biasspan-
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Abbildung 2.5.: (a) Schematische Darstellung der Coulomb-Diamanten durch Auf-
tragung der Biasspannung Usp = Us—Up in Abhéngigkeit der Gatespannung Ug. (b)
Innerhalb der weilen Flichen ist der Strom durch Coulomb-Blockade unterdriickt.
Wird die Gatespannung, wie in (c) zu sehen, erhéht und damit die elektrochemischen
Potentiale im QD abgesenkt, so beginnt der Stromfluss mit puyi1 = pg (Ubergang
zum grauen Bereich) und endet mit (d) fiir pn11 = pp (Ubergang zum weifilen Be-
reich). (e) Am Berithrungspunkt zweier Coulomb-Diamanten ist Usp = 0, wodurch
UN+1 mit pug und pp auf einer Hohe liegt.

nung Usp und Gatespannung Ug gemessen wird. Hierbei muss jedoch die Bedin-
gung erfiillt sein, dass die Grofle des Quantenpunktes gentigend klein ist, so dass
die Ladeenergie grofl im Vergleich zur thermischen Energie ist: Ecg > kgT. Im
Falle von Coulomb-Blockade zeigen sich dann rautenférmige Strukturen, wie sie in
Abbildung (a) zu sehen sind, wobei jede Raute einen bestimmten Ladezustand
des Quantenpunktes beschreibt. Am Berithrungspunkt zweier Rauten fiir Usp = 0
sind die elektrochemischen Potentiale der Zuleitungen auf selbem energetischen Ni-
veau mit einem elektrochemischen Potential des Quantenpunktes. Erhoht man die
Biasspannung, so kommt es zur Aufweitung des Bereichs, in welchem ein Strom
flieBen kann (siehe Teilbilder (c¢) und (d)). Solange jedoch |e|Usp < Ecg gilt, exis-
tieren Bereiche, in denen Coulomb-Blockade vorherrscht und der Strom durch die
Probe unterdriickt wird (siehe Teilbild (b)), da sich kein elektrochemisches Poten-
tial zwischen denen der Zuleitungen befindet. Im Falle |e|Usp > Ecp liegt immer
mindestens ein Quantenpunkt-Niveau zwischen den beiden elektrochemischen Po-
tentialen und den Ladungstriagern stehen entsprechend viele Strompfade durch den

Quantenpunkt zur Verfiigung.
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2.4. Offnen einer Bandliicke in Graphen

2.4. Offnen einer Bandliicke in Graphen

Das Offnen einer Bandliicke in Graphen ist nicht nur durch geeignetes Verjiingen
von Monolagen-Graphen moglich, wie es bereits im Kapitel [2.3|angesprochen wurde.
Denn neben Monolagen-Graphen (MLG) ist auch das Bilagen-Graphen (BLG) fiir
die Realisierung eines Quantenpunktes von Interesse. Hierbei kann man sich zu
Nutze machen, dass eine Symmetriebrechung zwischen den beiden Graphen-Lagen
zur Offnung einer Bandliicke fiihren kann [4,|7]. Diese ist beispielsweise durch das
Anlegen eines senkrecht zum Graphen orientierten, elektrischen Feldes méglich |5,

6,8.13).

2.4.1. Monolagen-Graphen

In den bisherigen Betrachtungen zur Berechnung der Bandstruktur von Graphen
wurden die Diagonalelemente des Hamiltonian aufgrund einer vernachléssigbaren
Differenz der On-Site-Energien der Untergitter gleich Null gesetzt. Fiir die Off-
nung einer Bandliicke ist diese Annahme jedoch nicht mehr giiltig, so dass sich fir

Monolagen-Graphen folgender allgemeiner Ausdruck ergibt [43.53,|78]:

A hwp(ky — iky)) | 218)

H pu—
MEG (hz/p(k:x +ik,) “A

A On-Site-Energiedifferenz der Untergitter
k;  Komponente des Wellenvektors k

vp  Fermi-Geschwindigkeit

Hyp¢ wirkt auf einen zweikomponentigen Spinor der Form ¢¥\pg = (ig) mit den

Amplituden ¢, und ¢ der Wellenfunktionen der beteiligten Untergitter A und B.

Der Hamiltonian kann dann in folgende Dispersionsrelation tiberfiithrt werden:

Bawa = £y/A2 + (hwg|E])2. (2.19)

Fiir den bisher betrachteten linearen, Dirac-ahnlichen Verlauf setzt man A = 0 und
Gleichung|2.19| geht in die bekannte Form iiber: Eypg = :|:hl/p|E |. Man erhélt dann
zwei Losungen, welche am Punkt £ = 0 gleich sind und somit dem Fehlen einer

Bandliicke entsprechen. Zum Offnen dieser muss demnach die Bedingung A # 0
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2. Eigenschaften von Graphen

in Gleichung erfiillt sein. Zu erreichen ist dies durch das Brechen der Inversi-
onssymmetrie. Die Herausforderung liegt jedoch darin, dass sich beide Untergitter
innerhalb einer Lage befinden. Eine Moglichkeit der Symmetriebrechung wére des-
halb die Verjingung des Graphens, wie sie bereits angesprochen wurde. Derartige
strukturelle Anderungen im Nanometerbereich stellen jedoch sehr hohe Anspriiche

an die Lithographie und fithrten im Rahmen dieser Arbeit nicht zum Erfolg.

2.4.2. Bilagen-Graphen

Der effektive Hamiltonian fiir Bilagen-Graphen sieht unter Beriicksichtigung der

On-Site Energien wie folgt aus [62]:

A — 2 (ky — ik,)?
Hgig = ) 2mATE 2.20
BLG (_Qﬁm(ij + iky)Q A ( )
Entsprechend erhélt man nun folgende Dispersionsrelation:
Rk
Eprc =+, |A%+ (H) : (2.21)
2m

Mit A = 0 erhélt man den Ausdruck Egpc = +h%|k[2/(2m). Auch bei dieser qua-
dratischen Dispersionsrelation erhalten beide Losungen bei & = 0 einen identischen
Wert, wonach keine Bandliicke vorzufinden ist. Allerdings wirkt H nun auf einen
Spinor der Form ¢g1,¢ = (ﬁg;) Dieser beinhaltet somit die Amplituden der Wellen-
funktionen von zwei Atomen, welche sich jedoch nicht in der gleichen Graphen-Lage
befinden. Eine Aufhebung der Symmetrie durch eine Anderung der On-Site-Energie-
Differenz A verschieden von Null ist nun durch unterschiedliche Behandlung der
beiden Graphen-Lagen erreichbar. Ein stark gegensatzliches Doping kann dies bei-
spielsweise erreichen. Jedoch fiihrt es auch dazu, dass sich die Ladungstréagerdich-
ten stark verdndern und auch die Mobilitat der Ladungstréager aufgrund verstérkter

Streuung sinkt.
Eine besser kontrollierbare Moglichkeit, die On-Site-Energie-Differenz A zu dndern,

ist das bereits angesprochene Anlegen eines senkrecht zum Graphen orientierten,

elektrischen Feldes. Dadurch spiiren die zwei Lagen unterschiedliche Potentiale. Ist
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2.4. Offnen einer Bandliicke in Graphen

der Unterschied grofl genug, so 6ffnet sich eine Bandliicke. Aufgrund deren gerin-
gen Abstands sind relativ hohe Gatespannungen und moglichst geringe Abstande
zwischen den felderzeugenden Elektroden und somit sehr diinne Dielektrika nétig.
Dennoch stellt diese Methode die Grundlage der im weiteren Verlauf hergestellten

Proben dar.
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3. Fabrikation

In diesem Kapitel wird die Herstellung der in dieser Arbeit vorgestellten Proben
und die dafiir notigen Lithographieschritte (sieche Abbildung beschrieben. Da-
bei wird neben der Ramanspektroskopie auch die optische Mikroskopie zur Analyse
der Graphenlagenanzahl betrachtet. Abbildung zeigt nun den genauen Ablauf
der Probenherstellung, welche sich in fiinf Hauptprozesse aufteilen lasst. Standard-
méaBig werden fiir die Exfoliation von Graphen Wafer aus Silizium (Si) mit einem an
der Oberflache befindlichen Backgate-Dielektrikum aus thermisch oxidiertem Silizi-
umdioxid (SiO2) verwendet. In dieser Arbeit wird hingegen Galliumarsenid (GaAs)
als Substrat eingesetzt, da es eine geringere Oberflaichenrauigkeit aufweist. Damit
verbunden ist eine Steigerung der Ladungstragerbeweglichkeit im Graphen. Analog
zu Si mit SiOy bedarf es jedoch eines optischen Hilfsmittels, um einen Kontrast
zwischen Bereichen mit und ohne Graphen zu erhalten. Hierfiir wurde der Wafer
mit einem undotierten Bragg-Spiegel (Abk. vom engl. Distributed Bragg Reflector,
DBR) versehen. Dieser sorgt nicht nur fiir eine Kontraststeigerung des Graphens
auf dem Substrat, sondern trennt zudem das Graphen elektrisch vom als Backgate
fungierenden, dotierten GaAs. Weiter wird ein Metallmarkersystem aufgedampft,
um die im Anschluss aufgebrachten Graphenflocken fiir das Alignment der nach-
folgenden Lithographieschritte moglichst genau zu adressieren. Die ausgewéhlten
Bilagen werden dann kontaktiert. Anschlieffend werden die einzelnen Devices mit
einer Isolatorschicht aus Aluminiumoxid (AlyO3) fur die im letzten Schritt aufzu-
dampfenden Topgates versehen. Durch das Anlegen von Spannungen an den Steue-
relektroden wird ein senkrecht zum Graphen orientiertes, elektrisches Feld erzeugt.
Somit soll die Leitfihigkeit durch die Offnung einer Bandliicke im Bilagen-Graphen
lokal gesenkt werden. Die damit erhaltenen Potentialbarrieren sollen im Zentrum
der Topgatemetallisierung einen Quantenpunkt erzeugen. Die einzelnen Hauptpro-

zesse werden nun im Folgenden vorgestellt.
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3. Fabrikation

Prozessschritt -
<
S
§ A Metallisieren der Marker
S B mechanische Exfoliation
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Abbildung 3.1.: Zweiseitige schematische Darstellung der Lithographischritte zur
Probenherstellung. Die Teilbilder sind anhand ihrer Kennbuchstaben den Haupt-
prozessschritten zugeordnet, welche sich im grauen Feld des linken Abbildungsteils
zusammenfassend finden. Die sich wiederum anschliefende Zahl verdeutlicht den ent-
sprechenden Teilschritt. Oberhalb der roten Trennlinien zeigt sich jeweils eine Seiten-
ansicht, wiahrend sich fiir ein besseres Verstdndnis darunter eine zusédtzliche Drauf-
sicht befindet. Die grundlegenden Lithographieschritte werden im Haupttext dieses

Kapitels im Detail vorgestellt.
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3.1. Markersystem

Die Position der bei der Exfoliation auf dem Substrat zufillig verteilten Graphen-
flocken muss fiir spatere Schritte eindeutig bestimmt werden kénnen. Somit wird
vorerst ein Markersystem benotigt. Dieses besteht aus mit Koordinaten versehenen
20 pm groflen Kreuzen, angeordnet in einem Gitter mit festem Abstand in z- und
y-Richtung. Das Gitter liegt dabei mittig zwischen vier sogenannten Zentrierungs-
markern, wodurch nachfolgende Belichtungen mit einer Genauigkeit von weniger als
50 nm ausgerichtet werden konnen. Das Markersystem ermoglicht nun die genaue
Zuordnung der Position auch bei Einzelbetrachtung von Bildern, welche mit der
Mikroskopkamera bei hoheren Vergroflerungen gewonnen werden. Der Abstand der
Marker ist deshalb auch in Ubereinstimmung mit den zu erwartenden Flake-Grofien
von bis zu 100 pm und einer dafiir verwendeten 500~ bis 1000-fachen Mikroskop-
Vergroflerung abgestimmt, so dass der Gitterabstand sich zu 72 pm in horizontaler
als auch vertikaler Richtung bestimmt. Somit ist bei genannter Vergroflerung auch
gewihrleistet, dass immer mindestens zwei Marker zu sehen sind und neben einer
Skalierungskorrektur auch eine Rotationskorrektur beim Platzieren der Probenlay-
outs durchgefiihrt werden kann. Theoretisch konnten die Marker auch nach der
Exfoliation aufgebracht werden. Allerdings beschréinkt man sich beim Umgang mit
exfoliiertem Graphen auf so wenige Prozesse wie moglich, um die Kontamination
des Graphens mit Lackresten und die Gefahr von sich ablosenden Flakes aufgrund
der sich an die Metallisierungen anschlieBenden nasschemischen Liftoff-Prozesse zu

verringern. Die Parameter zur Metallisierung der Marker findet sich in Anhang[A.4]

3.2. Mechanische Exfoliation

Die Methode der mechanischen Exfoliation, wie es von Novoselov et al. 3] vor-
gestellt wurde, macht sich die bereits im Vorfeld diskutierte starke Anisotropie
beziiglich der Intralayer- und Interlayer-Bindungsenergien zunutze. Wirken dem-
nach senkrecht zu den Basalebenen gerichtete Zugkréafte an mehrlagigem Graphen
beziehungsweise Graphit, so ist die Wahrscheinlichkeit fiir das Aufbrechen von Bin-
dungen zwischen den Ebenen hoher als in ihnen selbst. Die genaue Vorgehensweise
der mechanischen Exfoliation ist schematisch in Abbildung gezeigt. Benotigt
wird neben hoch orientiertem, pyrolytischem Graphit (engl.: Highly Ordered Py-
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Abbildung 3.2.: (a) Aufdriicken eines Klebebandes auf ein Stiick HOPG 16st nach
(b) dem Abziehen mehrere Lagen Graphit. Durch weitere Faltungen des Klebebandes
werden die Lagen weiter verjingt. Bringt man dieses dann auf einem Substrat auf
(c), und zieht es von diesem ab (d), so verbleiben Graphenflocken auf dem Substrat.

rolytic Graphite, HOPG) auch sogenannte Waferfolie, welche beim Dicing (engl.
fir Schneiden) von Wafern verwendet wird. Um elektrisch qualitativ hochwertiges
Graphen zu erhalten, wird die Exfoliation im Reinraum durchgefiithrt. Nachdem
ein erster Kontakt der Waferfolie mit dem HOPG bereits ein grofieres Stiick Gra-
phit ablost (Teilbild (a) und (b)), wird dieses durch anschlieende Faltungen der
Folie zunehmend auf ihrer Klebeflache verteilt. Dabei werden die Mehrfachlagen
immer weiter vereinzelt bis letztlich immer mehr Graphenflakes mit nur wenigen
Lagen auf der Folie vorzufinden sind. Im Anschluss kann diese nun auf einen im
O,-Plasma (Prozessparameter im Anhang gereinigten Wafer geklebt werden
(Teilbild (c)). Es empfiehlt sich diese dabei fest anzudriicken und erst nach et-
wa zwei bis drei Stunden wieder abzuziehen (Teilbild (d)). Die Haftung zwischen
den Lagen in direktem Kontakt mit dem Substrat ist in vielen Bereichen grofler
als zwischen ihnen und den folgenden, so dass diese beim Abziehen auf dem Sub-
strat verbleiben. Fiinf bis sechs Faltungen haben sich als guter Kompromiss zwi-
schen Qualitat beziiglich Grofle und Quantitidt der am Ende auf dem Wafer zu
findenden Monolagen- und Bilagen-Graphenflocken erwiesen. Danach werden die
Graphenproben fiir wenige Tage in einem Stickstoffschrank gelagert, damit Klebe-

reste der Waferfolie austrocknen kénnen und somit weniger 16slich fiir kommende
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Liftoff-Schritte werden. Lost sich ndmlich der Kleber in Aceton, so kann er sich auf
dem Graphen niederschlagen und dessen Oberfliche verunreinigen. Dies wiederum
wiirde zu schlechteren Kontaktwiderstdnden und einer zuséatzlichen Dotierung des
Graphens fithren. Im néchsten Teilabschnitt wird das Auffinden von potentiellen

Graphenflocken und die Lagenanzahlbestimmung beschrieben.

3.3. ldentifizierung von Mono- und Bilagen

Nach dem Aufbringen des Markersystems und der mechanischen Exfoliierung wer-
den die Probenstiicke innerhalb des Markergitters nach Graphenflocken abgesucht.
Gefundene Flakes sollen dann samt direkter Umgebung (Marker und Koordinaten)
fiir die Kontrastanalyse und das Layouten mittels eines Screenshots der angeschlos-
senen Mikroskopkamera abgespeichert werden. Um auf GaAs auch wenige Lagen
voneinander unterscheiden zu kénnen, wurde ein Bragg-Spiegel aufgewachsen. Die-

ser wird im folgenden Unterkapitel im Detail vorgestellt.

3.3.1. Kontrast von Graphen auf GaAs

Zwecks einer moglichen Steigerung in der Mobilitat der Ladungstrager wurde ein fiir
Graphen eher untypisches Substrat gewéhlt, namlich GaAs [30,79]. Der Kontrast
von Graphen auf GaAs ist aber sehr gering, so dass analog zu Si mit SiOy eine
zusétzliche Diinnschicht benétigt wird [80]. Aluminiumarsenid (AlAs) ist hierbei
ein oft zusammen mit GaAs verwendetes Material in der Molekularstrahlepitaxie.
Der Grund hierfiir liegt in den nahezu identischen Gitterkonstanten. Dies ermog-
licht somit ein Kristallwachstum sehr hoher Giite. Doch der geringe Unterschied in
den Brechungsindizes zwischen GaAs (3.5) und AlAs (3.0) in Relation zu Si (4.0)
und SiOs (1.5) fithrt dazu, dass ein Multischichtsystem eingesetzt werden muss,
um einen dhnlich hohen Kontrast wie bei der Kombination Si/SiOy zu erhalten.
Die Abfolge von sehr diinnen AlAs- und GaAs-Schichten dient dabei einerseits als
Dielektrikum zum Backgate und andererseits zur Kontraststeigerung, indem das an
den einzelnen Schichten reflektierte Licht abhédngig von den Schichtdicken in einem
schmalbandigen Wellenléngenbereich destruktiv interferiert. Diese Heterostruktur
wird allgemein auch als Bragg-Spiegel bezeichnet. Die zu betrachtende Schichtrei-
henfolge ist in Abbildung gezeigt. Auf dem Wafer wird zunéchst ein Buffer-
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Abbildung 3.3.: Schematische Darstellung des Schichtaufbaus, welcher fiir die kon-
trastoptimierte Berechnung der Einzeldicken dppr der AlAs- und GaAs-Schichten
verwendet wurde. Der oberste GaAs-Layer fungiert aus Stabilitdtsgriinden typischer-
weise als Schutzschicht vor einer Oxidation der darunterliegenden AlAs-Schicht.

Layer benétigt, um eine verbesserte Morphologie fiir das folgende Wachstum zu
schaffen. Dies wird ermoglicht, indem noch vorhandene Verunreinigungen auf der
Waferoberfliche tiberwachsen und Gitterfehler im Substrat herausgewachsen wer-
den. Anschlieffend folgt eine Spacer-Schicht von 20 nm, um eine raumliche Distanz
zu schaffen und die Si-Dotieratome des Buffers daran zu hindern in den eigentlichen
DBR zu diffundieren. Darauf wird dann die alternierende Abfolge von AlAs- und
GaAs-Schichten gewachsen. Zur Reduzierung des Parameterraums fiir die anste-
henden Berechnungen wird jeder dieser Schichten die Dicke dpggr zugeteilt. Um die
Potentialdifferenz der beiden Graphenlagen und damit die Offset-Energie-Differenz
moglichst maximal zu erhalten, sollte der Abstand der Top- und Back-Elektrode
und damit die Gesamtdicke des DBR so gering wie moglich sein. Die Einzelschicht-

dicke wird demnach im Folgenden nur bis dpgg < 60 nm betrachtet.

Da die Graphenflocken nicht den gesamten Wafer bedecken, sind die Bereiche zu
unterscheiden, in denen das Licht direkt auf den Wafer trifft, und solche, in denen
das Graphen als zusatzliche optische Schicht agiert. In jedem Fall tritt ein Gangun-
terschied der reflektierten Lichtstrahlen auf, welcher abhéingig von der Wellenlénge
A und dem Schichtaufbau des DBR zur Interferenz fithrt. Der DBR ist insofern
einzustellen, dass eine minimale Reflektivitdt beobachtet werden kann, es also zur

destruktiven Interferenz kommt. Der optimale Kontrast ergibt sich dann aus der
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Differenz der Reflektivitaten des DBR mit und ohne Graphen:

Rohne Graphen — Rmit Graphen Rmit Graphen

K= —1—

Rohne Graphen Rohne Graphen

(3.1)

Fiir die Berechnung der Intensitéten mittels der Transfer-Matrix-Methode (TMM)

[81] miissen zunéchst die Brechungsindizes der beteiligten Materialien bekannt sein:

Luft: Niue = 1,

Graphene:  NGraphen = NGraphen — 1 KGraphen = 2.6 — 1.31, Ref. [80]
GaAs: NGars(A) = Ngaas(A) —1 kgaas(A), Ref. [82]
AlAs: naas(A) = naas(A) — 1 kaias(N). Ref. [82]

Es ist zu beachten, dass die k-Werte von Graphen, GaAs und AlAs im sichtba-
ren Spektralbereich verschieden von Null sind und deren Brechungsindizes somit
einen imaginaren Term besitzen. Dieser wird auch Extinktionskoeffizient genannt
und ist ein Maf fiir die Schwachung elektromagnetischer Wellen im betrachteten
Medium, bedingt durch Absorption oder Streuung. Zu beachten ist zudem die Wel-
lenldngenabhéngigkeit des Brechungsindex fiir GaAs und AlAs (siehe Anhang.
Zur weiteren Berechnung der Reflexion wird der in Abbildung gezeigte Schicht-
aufbau betrachtet. Hierbei wird angenommen, dass die Graphen- und die DBR-
Struktur von zwei unendlich ausgedehnten Schichten (oben Luft und unten GaAs)
umschlossen sind. Im Falle, dass das Licht nicht das Graphen durchlauft, wird die
Graphenschicht im Modell einfach durch eine weitere Luft-Schicht ersetzt. Mit Hilfe
der Fresnelschen Formeln lésst sich nun die Intensitét des reflektierten Lichts und

somit die benotigten Reflektivitdten berechnen.

Der sich daraus ergebende Kontrast ist in Abhéngigkeit der Wellenldnge und der
Einzelschichtdicke dpgg in Abbildung (a) dargestellt. Negative Kontrastwerte
bedeuten hierbei, dass unter dem Mikroskop das reflektierte Licht vom Substrat
gegeniiber dem des Graphens eine niedrigere Intensitét aufweist. Das Graphen er-
scheint also heller und folglich noch heller; je mehr Lagen es aufweist. Im Fol-
genden soll der Kontrast als Absolutwert verstanden werden. Der Kontrastverlauf
zeigt fiir alle betrachteten Schichtdicken und Wellenléingen genau ein Maximum

mit besonders hohem Kontrast. Somit sollte entweder eine Schichtdicke gewéhlt
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Abbildung 3.4.: (a) Kontrast von Graphen auf GaAs-Substrat mit epitaktisch
aufgewachsenem Bragg-Spiegel, dessen Aufbau im Haupttext genauer beschrieben
ist. (b) Fur die Bestimmung der optimalen Schichtdicke der einzelnen Bragg-Spiegel-
Schichten ist hier ein Querschnitt von (a) bei Wellenldnge A\ = 555 nm gezeigt. Das
Maximum findet sich bei dppr = 36 nm. (c) zeigt den Kontrast in Abhéngigkeit der
Wellenlénge bei der in (b) bestimmten Bragg-Spiegel-Schichtdicke.

und die Wellenlénge im sich ergebenden Maximum bestimmt werden oder umge-
kehrt. Da die Wahl der fiir die Analyse interessantesten Flocken zunéchst mit dem
menschlichen Auge durchgefiihrt wird, ist es sinnvoll dessen wellenlangenabhéangige
Empfindlichkeit zu berticksichtigen. Die photopisch maximale Empfindlichkeit liegt
entsprechend der CIE 1978 V/(A)-Funktion der Internationalen Beleuchtungskom-
mission bei 555 nm . Betrachtet man also den Kontrast fiir diese Wellenlédnge,
wie in Abbildung (b) gezeigt, so erhdlt man den héchsten Kontrastwert von
|K| =9.8% bei dpgr = 36 nm.

Eine Probe wurde daraufthin mit den so bestimmten Parametern gewachsen und an
dieser die berechneten Reflektivitdten mittels reflektometrischer Interferenzspektro-
skopie tberpriift. Dabei zeigte sich jedoch eine Diskrepanz in der wellenlangenab-
héngigen Position der Reflexionsminima. Bringt man diese im Nachhinein mit der
TMM in Einklang, so ergibt sich eine Differenz in dpgr von 4nm. Um somit bei
einer Wellenlénge von 555 nm einen optimierten Kontrast zu erhalten, wurde ein

zweiter Wafer mit dpgr = 40 nm gewachsen. Die anschlielende Reflektometrie zeig-
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te nun eine sehr gute Ubereinstimmung mit den Simulationen fiir dppr = 36 nm.
Somit scheint man in diesem Fall mit der TMM an ihre Grenze zu stoflen, weil
hier mit einer Graphendicke von 0.335 nm sehr diinne Schichten betrachtet werden.
Um nun auch unter dem optischen Mikroskop einen hohen Kontrast zu erhalten,
ist ein schmalbandiger Filter notig (siehe Abbildung [3.4] (c)). Der diesbeziiglich ein-
gesetzte Filter besitzt eine zentrale Wellenlange von 555 nm und eine Bandbreite
von 18 nm. Der erhaltene Kontrast fiir Monolagen liegt im Bereich von 6 bis 9 %.
Bedenkt man, dass die Berechnung des Kontrasts innerhalb der Reflektivitétsmi-
nima mit einem grofleren Fehler behaftet ist, so ist der erhaltene Kontrast in guter

Ubereinstimmung mit den Berechnungen.

Damit nun bei den Proben eine optische Kontrastanalyse durchgefithrt werden
kann, bedarf es einer Referenzmessung zur Identifizierung von Mono- und Bilagen.

Diese wird mit der Ramanspektroskopie zur Verfiigung gestellt.

3.3.2. Ramanspektroskopie

Die Ramanspektroskopie hat sich zu einer bewahrten Methode etabliert, um die
strukturelle Qualitdt von Graphen, aber auch die Anzahl an Graphenlagen zu be-
stimmen [84-86]. Besonders Monolagen kénnen im Ramanspektrum sehr gut von
Bilagen unterschieden werden, da die charakteristischen Merkmale, wie Peakform
und Peakposition, sehr von der Anzahl der Graphenlagen abhédngen. Abbildung
zeigt gemessene Ramanspektren von Monolagen- und Bilagen-Graphen, welche mit
einer Laserwellenldnge von 532nm aufgenommen wurden. Eines der wesentlichen
Merkmale ist der G-Peak um etwa 1580 cm™!. Er wird auch als Es,-Mode bezeichnet
und resultiert aus einer doppelt entarteten Streckschwingung von sp?-hybridisierten
Kohlenstoffatomen durch Phononenstreuung am I'-Punkt der Brillouinzone [87].
Aufgrund einer fehlenden Dispersionsrelation ist der G-Peak in Graphen und Gra-
phit unabhéngig von der Anregungswellenldnge sichtbar, nicht jedoch in amorphem
Kohlenstoff [88]. Dartiber hinaus reagiert er sensitiv auf das vorhandene Dopingle-
vel, auf Zug- und Druckkrifte im Graphen und auf Anderungen in der Lagenan-
zahl [84,87,89).

Ein weiteres wichtiges Merkmal ist der D-Peak, auch als A;,-Mode bezeichnet. Er
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Abbildung 3.5.: Gezeigt sind Ramanspektren von Monolagen- und Bilagen-
Graphen fiir Raman-Verschiebungen zwischen 1200 und 2900 cm™!. Der D-Peak bei
etwa 1350 cm~! ist in beiden Fillen sehr schwach bis gar nicht ausgeprigt. Dies
bescheinigt die hohe Qualitdt des Graphens. Der G-Peak bei Verschiebungen um
1580 cm ™! zeigt einen deutlichen Intensitdtsunterschied. Er liegt darin begriindet,
dass in Bilagen entsprechend mehr sp?-hybridisierte Kohlenstoffatome vorhanden
sind. Bei Verschiebungen um 2700cm™! ist der 2D-Peak zu finden, anhand dessen
Form und Halbwertsbreite eine sehr genaue Aussage tiber die Anzahl der Lagen ge-
troffen werden kann. Die G- und 2D-Peaks sind in den Insets nédher betrachtet.

liefert zwar keine Hinweise beziiglich der Lagenanzahl, ist jedoch zur Beurteilung
der Graphen-Qualitat von hochster Bedeutung. Seine Position im Ramanspektrum
liegt ungefihr bei 1350 cm™'. Er resultiert aus einer Ringschwingung (engl.: Ring
Breathing) eines Kohlenstoff-Hexagons durch Phononenstreuung um den K-Punkt
in der Brillouinzone [90]. Gegeniiber dem G-Peak zeigt dieser jedoch eine starke Ab-
héangigkeit der Dispersion von der Anregungswellenldnge. In defektfreiem Graphen
ist der D-Peak aus Symmetriegriinden verboten. In Anwesenheit von Gitterfehlern,
Anderungen in den KorngréBen an sich beriihrenden Kristalldoménen oder auch
am Rand von Graphenlagen wird die Symmetrie aufgehoben und der D-Peak akti-
viert [86,(91]. Die Quantitéit dieser Defekte steht somit in direktem Verhéltnis mit
der Intensitat des D-Peaks [92] und ist ein Maf fiir die Kristallinitat von Graphen.

Ein letztes wesentliches Merkmal ist der 2D-Peak bei etwa 2700 cm~!. Er folgt
aus einer Ramanstreuung zweiter Ordnung des D-Peaks und seine Dispersion ist
ebenso abhéngig von der Anregungswellenlange. Die Peakform und dessen Positi-

on gibt letztlich die Informationen iiber die Anzahl an Graphenlagen [93]. Hier-
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fiir wird der 2D-Peak mit einer Lorentz-Funktion gefittet. Dessen Halbwertsbreite
(engl.: Full Width at Height Maximum, FWHM) ist aufgrund von Wechselwir-
kungen zwischen dem Graphen und dem Substrat von diesem abhéngig [94]. Fiir
den Fit des 2D-Peaks bei Bilagen werden hingegen vier Lorentz-Funktionen be-
notigt. Die FWHM des 2D-Peaks ist dann etwa doppelt so grof§ im Vergleich zu
Monolagen-Graphen. Bei einer noch hoheren Lagenanzahl reduziert sich die Anzahl
an benotigter Lorentz-Funktionen auf zwei [94]. Oftmals wird fir die Bestimmung
der Lagenanzahl das Verhéltnis der Intensitdten des 2D- und des G-Peaks ver-
wendet. Allerdings ist diese Methode fehlerbehaftet, da sich eine Dotierung des

Graphens auf die Intensitdten auswirkt [89].

Hat man mittels Ramanspektroskopie eine Mono- und eine Bilage identifiziert, so
kann der Kontrast der betrachteten Flocken unter dem Mikroskop und damit wei-
tere Graphenflocken gleicher Lagenanzahl auf demselben Wafer mittels schneller

Kontrastanalyse bestimmt werden.

3.3.3. Computergestiitzte Kontrastanalyse

Nachdem nun das Graphen nach dem Exfoliieren auf dem Wafer sichtbar ist und
per Ramanspektroskopie Referenzwerte fiir den Kontrast von Mono- und Bilagen
bestimmt werden konnten, wird nun der Wafer mittels zunichst vereinfachter Kon-
trastanalyse nach potentiellen Flocken abgesucht. Hierbei kommt ein selbst ge-
schriebenes Programm zum FEinsatz, welches mit dem Livebild der Mikroskopka-
mera arbeitet. Dabei werden die Pixel-Intensitéten in einem gewéhlten Umfeld von
einstellbarer Grofie im Bereich des Substrats und zentral in gefundenen Graphenflo-
cken jeweils arithmetisch gemittelt und der Kontrast iiber K" = 1 — Iraphen/ISubstrat

berechnet und angezeigt.

Mit wachsender Erfahrung gelingt es aufgrund des DBR-optimierten Kontrasts
jedoch schnell die Anzahl der Lagen mit dem bloflen Auge abzuschitzen. Han-
delt es sich bei einer gefundenen Flocke um eine ausreichend grofie Bilage und
ist sie fiir alle bendtigten Metallisierungen ohne Atzen zuginglich, so erfolgt die
weitere Bearbeitung. Dafiir wird iiber die am Mikroskop angeschlossene Kame-

ra ein Screenshot genommen und abgespeichert. Ein zweites Programm, welches
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Mikroskopiebild

Kontrastanalyse
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Abbildung 3.6.: Gezeigt sind drei Beispiele aufgenommener Mikroskopiebilder, bei
welchen mittels des verwendeten Kontrastanalyse-Programms der Hintergrund sub-
trahiert und die Mono- und Bilage entsprechend ihrer Kontraste eingefarbt wurden.

in Mathematica® geschrieben wurde, ermdéglicht es nun die aufgenommenen
Mikroskopiebilder einzulesen, den Hintergrund des Substrats iiber ein Referenzbild
herauszurechnen und die Flocken entsprechend ihrer Lagenanzahl einzufarben. Bei-

spiele zu dieser computergestiitzten Kontrastanalyse finden sich in Abbildung

3.4. Layouting

Im Anschluss werden die Designs unter Verwendung entsprechender Layouting-
Software gezeichnet. Dabei miissen die aufgenommenen Mikroskopiebilder in einem
vektorisierten Markerfeld anhand der auf den Bildern zu sehenden Marker und
Koordinaten eingebunden, skaliert, rotationskorrigiert und platziert werden. Da-
nach konnen die Device-typischen Bestandteile, wie Source- und Drain-Kontakte,
Steuerelektroden, sowie deren Zuleitungen, Isolatorflichen, Beschriftungen und die
zur Kontaktierung notwendigen Bondpads eingezeichnet werden. Dabei werden die
jeweiligen Elemente entsprechend der lithographischen Belichtungsschritte in unter-
schiedliche Layer aufgeteilt. Filir das Zeichnen der Zuleitungen und Bondpads wird

die Probe zudem unter dem Mikroskop mit grober Auflésung abgerastert und deren
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Aufnahmen im Layout ausgerichtet, um den Verlauf der Zuleitungen an dickeren
Graphen- und Graphitflocken vorbeizufithren und die Bondpads méglichst nicht auf
solchen zu platzieren. Andernfalls kann es zu unterbrochenen Kontaktierungen und
auch zu Problemen mit der Haftung kommen, welche beim Bonden die Gefahr einer
abreiflenden Metallisierung erhohen. Die fertigen Designs werden dann fiir die an-
stehenden Lithographieschritte aufbereitet und fiir den Elektronenstrahlschreiber

konvertiert.

3.5. Lithographie

Eine Probe wird nun mit den gezeichneten Layern prozessiert. Entsprechend der
bereits in Abbildung (A-E) aufgefithrten lithographischen Schritte werden aus-
schliellich Abscheideprozesse durchgefiihrt. Neben dem Sputtern von Al,O3, wel-
ches in einem nachfolgenden Unterkapitel betrachtet wird, betrifft dies auch die
Metallisierungen von Markern, Kontakten und Topgates. Fiir all diese Prozesse ist
ein geeignetes Lacksystem noétig, da es sonst beim sich anschlieBenden nasschemi-
schen Losen des Lacks in Aceton, dem sogenannten Liftoff, Probleme geben kann.
Der Grund hierfiir liegt in der nicht perfekt senkrecht zur Materialquelle ausgerich-
teten Probe. Zumal diese eine verhaltnisméafig grofie Ausdehnung gegentiiber der
Quelle besitzt und wegen der eher klein dimensionierten Vakuumkammern meist in
einem Abstand von nicht mehr als 30 cm positioniert wird. In diesem Fall werden
bei der Verwendung von nur einer Lackschicht zum Teil auch die Seitenwande der
entwickelten Lackstruktur mit bedampft, was den Liftoff erschwert und gelegentlich
sogar zum Abreiflen von Metallisierungen fithrt. Eine Losung liegt in der Verwen-
dung von Lacksystemen bestehend aus zwei Resists (siche Abbildung . Diese
unterscheiden sich in ihrer Belichtungssensitivitdt und benotigen unterschiedlich
hohe Dosen, um vollstandig belichtet zu werden. Verwendet man den sensitiver-
en Lack als ersten Resist, so wird ein Unterschnitt erzeugt und eine Verbindung
zwischen der auf dem Wafer metallisierter Struktur und dem auf dem Lacksystem
abgeschiedenen Material verhindert. Somit sollte auch die Schichtdicke des ersten

Resists einige 10 nm iiber der abzuscheidenden Materialschichtdicke liegen.

Fir die Belichtungen wird der Elektronenstrahlschreiber EBPG 5000+ der Firma
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Visteq® verwendet. Zur Verfiigung standen diverse Resists der Firma Allresist®.
Hierbei handelt es sich um Polymethylmethacrylate (PMMA) verschiedener Mol-
gewichte (z.B. 200K oder 950K), welche sich in einer Chlorbenzen-Lésung befinden.
Durch Aufschleudern auf dem Wafer und anschlieBendem Ausbacken des Lacks ver-
fliichtigt sich das enthaltene Losungsmittel und der PMMA vernetzt sich. Durch sei-
ne Elektronenempfindlichkeit brechen chemische Bindungen durch einen geniigend
energiereichen Elektronenbeschuss auf. Im darauf folgenden Entwicklungsschritt,
wird die Probe in eine Entwicklerlosung getaucht, wodurch die mit Elektronen be-
lichteten Bereiche aufgrund ihrer chemischen Modifikation gelost werden konnen.
Fir verschiedenste Anwendungsmoglichkeiten konnen je nach Molgewicht, Fest-
stoffgehalt und Rotationsgeschwindigkeit des Wafers unterschiedliche Lackdicken

erzeugt werden. Die Prozessparameter der einzelnen Metallisierungen finden sich

im Anhang[A.4]

3.5.1. Kontaktieren des Graphens

Die Kontaktierung des Graphens (siche Abbildung3.1] (C)) bendtigt eine sehr reine
Metallisierung. Sie wird deshalb direkt nach der Exfoliation durchgefithrt. Aufgrund
der nicht erforderlichen Strukturierung des Graphens, ist dieses bei der Kontak-
tierung frei von Lackriicksténden. Die Kontakte bestehen dabei aus einer 10 nm
diinnen Titanschicht, welche als Haftschicht dient. Es folgt eine zweite 50 nm diin-
ne Goldschicht, um einer Oxidation des Materials im Kontaktbereich vorzubeugen.
Die Kontaktwiderstdnde an Source und Drain kénnen dabei tiber die Geometrie der
Kontakte optimiert werden. Die einfachste Moglichkeit bietet hierbei eine durch Mé-
andern signifikant verlangerte Metallkontaktkante. Dies liegt darin begriindet, dass
der Strom genau dort zum Graphen iibertritt und somit nicht von der Kontaktflache
abhangt [96,97]. Diese Methode wird auch zur Kontaktierung von zweidimensiona-

len Elektronengasen in AlGaAs erfolgreich verwendet [98,99].

3.5.2. Aufbringen der Isolatorschicht

Nach der Kontaktierung des Graphens und noch vor der Metallisierung der Top-
gates wird nach Abbildung (D) zunéachst ein Dielektrikum bendtigt, um diese

elektrisch vom Graphen zu trennen. Dabei erzeugt man einen Kondensator fiir des-
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sen Kapazitat C' allgemein gilt:

€6 A

O:
dp ’

(3.2)

€p  Permittivitiat des Vakuums,

€, relative Permittivitat,

A Flache,

dp Schichtdicke des Dielektrikums zwischen den beiden Elektroden.

Je grofler folglich die Isolatorschichtdicke ist, desto geringer wird auch der kapa-
zitive Einfluss der Topgates. Jedoch darf die Schichtdicke dp nicht zu diinn sein,
da sonst der Gatespannungsbereich aufgrund von eher einsetzenden Leckstromen
eingeschrénkt wird. Weiterhin zeigt sich eine direkte Abhéngigkeit von der Dielek-
trizitatskonstanten €, des verwendeten Isolatormaterials. Entsprechend der vorhan-
denen Moglichkeit wurde Al,O3 verwendet. Fiir dieses Material stand eine Sput-
teranlage der Firma Oerlikon Leybold Vacuum® zur Verfiigung. Allerdings wird
beim Sputtern das Graphen beschidigt, wodurch eine erhohte Streuung und damit
einhergehend eine verminderte Ladungstragermobilitiat resultiert [100-102]. Des-
halb wurde zunédchst eine 2 nm diinne Aluminiumschicht mit der fiir Metallisierun-
gen verwendeten Anlage der Firma Oerlikon Leybold Vacuum® aufgedampft [103].
Aufgrund ihrer sehr geringen Dicke oxidiert diese jedoch sofort an Luft und bildet
somit keinen zusétzlich leitenden Kanal. Das oxidierte Al bietet dem Graphen nun
einen Schutz fiir den nachfolgenden Sputterprozess, bei dem weitere 15nm Al,O3

hinzugefiigt wurden. Somit ergibt sich eine Gesamtschichtdicke von 17 nm.
Nach der Metallisierung der Topgates wird die Probe auf einem TO8-Sockel mit

einem fiir Tieftemperatur geeigneten Kleber befestigt und dessen Kontakte mit den

Bondpads auf der Probe verbunden.
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4. Experimentelle Ergebnisse

Die Strukturierung von Nanoribbons stellt sehr hohe lithographische Anforderun-
gen [17-19] und kann zudem eine Reduzierung der Ladungstragermobilitat verur-
sachen. Deshalb soll der Feldeffekt in Bilagen-Graphen genutzt werden, um eine
Bandliicke zur Realisierung eines Quantenpunktes in exfoliiertem Bilagen-Graphen
zu 6ffnen [5,6121,62,78,/104]. Ein Atzen der Graphenflocken ist somit unnétig und
ermoglicht die Einsparung eines weiteren Prozessschrittes, welcher eine zusatzli-
che Verunreinigung des Graphens aufgrund von Lackriickstdnden mit sich bringen
wiirde. Die fiir einen Quantenpunkt benotigte Beschrankung des Elektronengases
in den zwei Raumrichtungen des Graphens soll durch ein geeignetes Topgatedesign
erreicht werden. Dabei verlaufen zwei 100 nm schmale Topgates im Abstand von
430 nm parallel iiber die Graphenflocke (im Folgenden als ,,Crossgates bezeichnet)
und schlielen zwei ebenfalls dazu parallel orientierte und 100 nm schmale Splitgates
ein. Die Liicke zwischen den beiden Splitgates von 465 nm ist dabei dhnlich dem Ab-
stand zwischen den beiden Crossgates gewéhlt. Durch das Anlegen gentigend hoher
Spannungen an diese Gates soll somit die Ladungstriagerdichte beeinflusst und die
fir einen Quantenpunkt notige Potentiallandschaft erzeugt werden [23,24,105]. Im
Folgenden werden die Messergebnisse des Device D6 des Waferstiicks P944-X2Y0
vorgestellt. Sie zeigen die Realisierung eines dominierenden Quantenpunktes, wel-
cher sich im Zentrum des Topgatedesigns ausgebildete. Seine Position konnte somit

beeinflussbar durch die Lage der Topgates definiert werden.

Zudem wurden im Rahmen dieser Arbeit zwei weitere Devices mit den internen
Bezeichnungen P944-X2Y2-D3 und P944-X2Y0-D1 detailliert untersucht. Aufgrund
deren hoherer Komplexitat (Verkniipfung von Mono- und Bilagen-Graphen respek-
tive parallel kontaktierte Bilagen) ist eine abschlieBende Interpretation der Ergeb-
nisse im Rahmen des Einzelelektronentransports jedoch nicht moéglich. Die Mess-

daten der Proben und deren Deutungen sind in Anhang und zu finden.
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Abbildung 4.1.: Schematischer Messaufbau: Die gebondete Probe befindet sich im
Messbetrieb in einem Kryostaten und ist iiber nach auflen gefithrte Leitungen mit der
Messapparatur verbunden. Die genaue Funktionsweise ist im Haupttext beschrieben.

4.1. Messaufbau

Der Messaufbau, wie er fiir die gemessenen Proben eingesetzt wurde, ist in Abbil-
dung[4.1)schematisch dargestellt. Im linken Teil ist vereinfacht der Kryostat mit der
darin befindlichen Probe zu finden. Das schematische Design der Probe entspricht
hierbei dem bereits vorgestellten Layout. Weiter ist die Probe tiber nach auflen ge-
fithrte Leitungen mit einer Adapterbox (Fischer-Box) verbunden. Dabei verlaufen
die 24 Leitungen des Kryostat-Messkabels zu jeweils einer BNC-Buchse, an welche
die benotigten Messgerite direkt angeschlossen werden kénnen. Eine Besonderheit
liegt darin, dass jede BNC-Buchse iiber einen zusatzlichen Schalter verfiigt, der
es erlaubt die jeweilige Leitung von der Probe kommend auf ein Massepotential
zu legen. In der Abbildung ist dies durch die Symbole ,S* fir Sample (engl. fir
Probe) und ,G“ fir Ground (engl. fir Massepotential) illustriert. Werden vor al-
lem beim Ein- und Ausbau der Probe alle Leitungen auf Ground gelegt, so konnen
undefinierte Potentiale und somit fiir die Probe gefahrliche elektrostatische Entla-
dungen vermieden werden. Fiir die Spannungsversorgung des Backgates wird ein
Keithley 2636A verwendet, welches es gleichzeitig erlaubt, Leckstrome zu messen.
Diese wiirden ein Durchbonden zum Backgate oder einen Spannungsdurchschlag
am Dielektrikum als Ursache nahelegen. Die Spannungsversorgung fiir Source und

Drain und die Messung des Sourcestroms Ig und des Drainstroms Ip werden mit
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4.2. Messergebnisse der Probe P944-X2Y0-D6

P944 - X2Y0 - D6

Source Isolator 17nm ALO
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Buffer 300 nm GaAs:Si
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@) Backgate a: 100 nm, b: 165 nm, ¢: 465 nm

Abbildung 4.2.: Layout und Details zur Probe P944-X2Y0-D6.

einer sogenannten DAD-Box realisiert. Sie besteht aus mehreren Komponenten,
welche in der Abbildung mit ,DAC1“, . DAC2“ und ,,ADC1“ bezeichnet sind. Das
DACT1 liefert direkt die Spannungen fiir die Topgates in diesem Beispiel an den
Fischer-Kontakten 4, 10, 16 und 22. Die bereits symmetrisch um Null eingestell-
ten Spannungen des DAC2 werden in der gezeigten ,OPA-Box“ (Abk. vom engl.:
Operational Amplifier) iiber Spannungsteiler mit einem Gain (engl. fiir Verstér-
kungsfaktor) skaliert und an die zwei Ausginge ,,S1¢ und ,S2“ tibergeben. Von
dort werden sie an die Fischer-Kontakte fiir Source (6) und Drain (12) gefiihrt. So-
mit ergibt sich bei gleichen Spannungsabfallen an den Kontakten von Source und
Drain ein virtuelles Nullpotential innerhalb des Graphens. Die Stréme Ig und Ip
werden durch die Operationsverstirker mit der Transimpedanz von 100 MS2 in eine

Spannung gewandelt. Diese kann dann wiederum mit dem ADC1 gemessen werden.

4.2. Messergebnisse der Probe P944-X2Y0-D6

4.2.1. Temperaturabhdngige Messungen

Das Device 6 des Wafers P944 im Feld X2YO0 ist in Abbildung gezeigt. Die
nanoskalierten Topelektroden besitzen eine Breite von 100 nm und verlaufen in
einem Abstand von 165nm parallel iiber die Graphenflocke. Die Liicke zwischen
den beiden Splitgates betragt 465 nm. Die Messungen finden bei diesem Device in
zwei Kryostaten statt, wobei die Basistemperatur des einen bei 300 mK und die

des anderen bei 75 mK liegt. Erste Messungen bei Raumtemperatur im evakuier-
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a3 o
=
£ 0f
- % Temperatur T (K)
“2f 0.3 I 2.5
-10 -5 0 5
USD (mV)
n L1 T T T T T T T T T T T T T
1 o 3
g O: @ o@moo(po S
<1} obils i
2 I @p=20 ° »
0.5 1.0 1.5 2.0
In (T) T (K)

Abbildung 4.3.: (a) Temperaturabhéngige Device-Kennlinien mit Drain-Strom Ip
in Abhéngigkeit von der angelegten Bias-Spannung Usp. (b) Device-Widerstand in
Abhéngigkeit von der Probentemperatur 7. Die durchgezogene Linie entspricht ei-
nem Fit der Form R(T) = Ry - exp(Tp/T)? mit den im Haupttext ndher erklarten
Fitparametern Ry, Ty und p. (c¢) Logarithmische Auftragung der reduzierten Aktivie-
rungsenergie W in Abhéngigkeit von der Probentemperatur 7T'. Die eingezeichneten
Linien représentieren die der Legende zu entnehmenden Werte fiir p.

ten Probenstab des Kryostaten zeigen einen Widerstand von 333 k(). Mit sinken-
der Temperatur setzt ein nichtlineares Verhalten ein. Der Probe kann tiber einen
Thermofiihler in direkter Néahe zu jeder Zeit eine Temperatur zugeordnet werden.
Daraus geht die in Abbildung 4.3| (a) dargestellte temperaturbedingte Entwicklung
der U-I-Kennlinie hervor. Mit sinkender Temperatur nimmt dabei die Leitfahigkeit
ab und unterhalb von etwa 1K ist eine deutliche nicht lineare Kennlinie mit ei-
ner Stromunterdriickung um Usp = 0mV sichtbar. Deren Breite nimmt mit weiter
fallender Temperatur deutlich zu. Mit Erreichen der Basistemperatur von 300 mK
zeigt die U-I-Kennlinie eine Stromunterdriickung iiber eine Breite von fast 20 mV, in
welchem das Device eine vernachlassigbare Leitfahigkeit besitzt. Dies kann durch
den Transport iiber vorhandene Potentialbarrieren erklart werden. Aufgrund des
vollstdndig unterdriickten Ladungstransports kann die Stromunterdriickung als eine
Transportliicke von 10 meV verstanden werden, welche den energetischen Abstand
zweier zum Transport beitragender Energieniveaus beschreibt. Bei den bisherigen

Messungen lagen jedoch weder am Backgate noch an den Topgates externe Span-
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4.2. Messergebnisse der Probe P944-X2Y0-D6

nungen an, weshalb diese Transportliicke nicht durch eine mit elektrischen Feldern
verursachte Symmetriebrechung erklart werden kann. Bestimmt man fiir verschie-
dene Temperaturen den Widerstand der Probe am Punkt Usp = 2mV, so erhélt
man den in Abbildung (b) gezeigten Verlauf mit einem exponentiellen Anstieg
hin zu tieferen Temperaturen. Der eingezeichnete Fit ist entsprechend Khondaker

et al. [106] von folgender Form gewahlt:
T p
R(T) = Ry - exp (7?) : (4.1)

Ry Vorfaktor,
Ty charakteristische Temperatur,

p  Exponent abhangig von der Zustandsdichte am Ferminiveau.

Um nun den Parameter p zu bestimmen, betrachtet man folgenden Ausdruck:

In(W)=A4, —p-In(T), (4.2)
, ol (R(T)) To\*
mit W= - on(T) =p (T) ) (4.3)

W reduzierte Aktivierungsenergie,
Ay Konstante.

Die Loésung des Fits ist in Abbildung (c) zu finden. Die Parameter konnen
zu Ry = 2.9MQ, Ty = 5.3K und p = 1.1 bestimmt werden. Mit p ~ 1 zeigt sich ein

thermisch aktivierter Transport [107,108] mit einer Aktivierungsenergie von:
E, = 2kgTy = 0.9meV, (4.4)
kg Boltzmann-Konstante.

Da die unterdriickte Leitfadhigkeit der Probe auch durch das im néchsten Unter-
kapitel gezeigte Fahren der Gatespannungen zwischen —1V und 1V nicht aufge-
hoben werden kann, muss demnach die Transportliicke signifikant grofler sein als
die Aktivierungsenergie E,. Und mit ungefahr 10 meV liegt diese in der Tat um

eine Groflenordnung hoher als F,. Somit ldsst sich das thermisch aktivierte Ver-
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4. Experimentelle Ergebnisse

halten als Nearest Neighbour Hopping (NNH) tiber lokalisierte Zustédnde innerhalb
der Transportliicke interpretieren [109}/110]. Dies konnte bereits von Taychatana-
pat und Jarillo-Herrero [111] in Bilagen-Graphen mit geéffneter Bandliicke durch
ein senkrecht angelegtes, elektrisches Feld in einem vergleichbaren Temperaturbe-
reich gezeigt werden. Die weiteren experimentellen Betrachtungen und die sich im
néichsten Kapitel anschliefenden Simulationen werden aufzeigen, dass ein von den
Topgates erzeugter Stress im Graphen und dem darunterliegenden Substrat erzeugt
wird. In diesem piezoelektrischen Substrat wird somit ein stress-induziertes elek-
trisches Feld hervorgerufen, welches wiederum lokal zu einer Bandliickentffnung
im Graphen fithrt. Das Vorhandensein eines thermisch aktivierten Transports ist
demnach damit erklarbar, dass sich unterhalb der Gates hochresistive Bereiche mit

lokalisierten Zustanden ausbilden.

4.2.2. Gateeinfluss bei 7' = 75 mK

Zum weiteren Verstédndnis der beobachteten Transportliicke wird im Kryostaten
bei einer Probentemperatur von 75 mK der Einfluss der Steuerelektroden auf den
Drainstrom I im Spannungsbereich zwischen —1V und 1V und bei fester Bias-
spannung Usp = —10 mV untersucht (Abbildung[4.4). Bei Gatespannungen dariiber
hinaus setzen bei einigen Topgates bereits Leckstrome im zwei- bis dreistelligen pA-
Bereich ein. Es zeigt sich, dass die Gates die Leitfdhigkeit der Probe beeinflussen
und diese bei gesetzter Biasspannung gelegentlich leitfahig wird. Dies ist deutlich
an den Peaks in den Ip-Ugate-Plots zu erkennen. Allerdings zeigt die Betrachtung
der dazugehorigen U-I-Kennlinien, dass die Breite der Stromunterdriickung im un-
tersuchten Gatespannungsbereich nur geringfiigig beeinflusst werden kann. Der auf-
filligste Unterschied in den Gateabhingigkeiten aus Abbildung ist dabei der,
dass das Backgate eine signifikant geringere Gatewirkung besitzt und es im gleichen
Gatespannungsbereich entsprechend weniger Leitfdhigkeitsanderungen durchfihrt.
Vergleicht man einzig die Topgates, so sind in allen Plots Peaks mit hohem On-Off-

Ratio zu beobachten, aber auch Unregelméafligkeiten in deren Breite und Abstand.

Eine Gegeniiberstellung der Hin- und Riicksweeps (siche Abbildung zeigt eine
groBtenteils gute Ubereinstimmung, da wiederkehrende Muster gefunden werden

konnen. Als besonders konsistent sind hier die Sweeps des Crossgates C1 zu er-

44



4.2. Messergebnisse der Probe P944-X2Y0-D6
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Abbildung 4.4.: Abhéngigkeit des Stroms Ip durch die Probe P944-X2Y0-D6 bei
einer Temperatur von 75 mK und einer angelegten Biasspannung von —10mV. Ge-
fahren wurden alle Gates separat, jeweils von —1V bis 1V (rote Messkurven) und
zuriick (blaue Messkurven).
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Abbildung 4.5.: Direkter Vergleich der Hin- und Riicksweeps aus Abbildung
zum Auffinden reproduzierbarer Peaks.

wihnen. Den Anderungen in der Leitfahigkeit der Probe liegen demnach keine zu-
falligen Fluktuationen zu Grunde, sondern der tatsichliche Einfluss der Gates auf
den Transportkanal. Weiter ist zu beobachten, dass das Peakmuster zwischen Hin-
und Riickmessung gedriftet ist. Eine Erklarung findet sich in moglichen Storstellen
des angrenzenden Gatedielektrikums, wobei die kapazitive Wirkung der Gates zu
einer reversiblen Umverteilung von Ladungen fiithrt. Da die Zeitkonstanten hierfir
grof} gegentiber der Geschwindigkeit der Gatespannungsanderungen sind, fithrt dies
zum beobachteten Driften. Korrigiert man diese durch Versetzen und bringt somit
die Dichteplots relativ zueinander in Einklang, so zeichnet sich eine bei allen Ga-
tes gleichgerichtete und anndahernd gleichgrole Verschiebung der Peaks zwischen
den beiden Sweeps ab. Die Messungen wurden aber dahingehend erschwert, dass
sich die Peak-Muster zeitweise grundlegend veranderten (siehe Hin- und Riicksweep
von S2 in Abbildung [£.5). Vermutlich kam es dabei zu einer Neuorientierung in
den durch Hopping gepréigten Transportkanédlen unterhalb der Gates. Dies kénn-
te zudem, wenn auch in erheblich kleinerem Ausmaf, die innerhalb der Hin- und

Riicksweeps gelegentlich auftretenden Peak-Variationen erklaren.

4.2.3. Gateeinfluss bis 7' = 550 mK

Die in Abbildung [4.6] (a) gemessene U-I-Kennlinie bei 75 mK und die dabei beob-
achtete Kurvenform erinnert an die Sprungkurve in Supraleitern. In der Tat wurde

als Haftvermittler fur die Goldschicht und somit als direktes Kontaktmaterial zum
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4.2. Messergebnisse der Probe P944-X2Y0-D6
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Abbildung 4.6.: (a) zeigt die gemessenen U-I-Kennlinien des Devices beim schritt-
weisen Aufwérmen der Probe von 75mK hin zu 550 mK. (b) reflektiert die gewon-
nenen Messdaten aus (a) in logarithmischer Auftragung.

Graphen Titan gewdhlt. Dieser Supraleiter vom Typ I geht unterhalb von etwa
370 mK (im Bulk) in den supraleitenden Zustand tiber . Somit ergibt sich mog-
licherweise eine supraleitende Bandliicke als fungierende Potentialbarriere an den
beiden Kontakten zum Graphen. Um dies zu untersuchen, wird die Probentempe-
ratur langsam erhoht und dabei Usp-Ip-Kennlinien aufgezeichnet. Die gewonnenen
Messkurven sind in Abbildung [4.6| (a) gezeigt, wobei diese punktsymmetrisch um
den Koordinatenursprung liegen und sich die Abbildung deshalb im Sinne einer
klareren Darstellung nur auf den positiven Spannungsbereich beschrankt. Abbil-
dung [4.6| (b) reflektiert die Ergebnisse nochmals in logarithmischer Auftragung des
gemessenen Stroms [Ip. Die Sprungkurve bei 75 mK zeigt hierbei einen deutlich
konvexen Verlauf. Mit steigender Temperatur geht dieses Verhalten jedoch zuriick
und findet bei 400 mK einen Ubergang zu einem konkaven Verlauf. Bei 550 mK ist
dieser nun eindeutig erkennbar. Die Stromunterdriickung um Usp = 0 mV sollte bei
dieser Temperatur durch die Gates nun starker beeinflussbar sein. Dariiber hinaus

konnen supraleitende Effekte ausgeschlossen werden.

Alle folgenden Messungen werden folglich bei 550 mK und damit beziiglich der
Supraleitung oberhalb der kritischen Temperatur von Titan durchgefiihrt. Zuerst
wird die Abhéngigkeit des Stroms durch das Device von den Steuerelektroden un-

tersucht. Die externe Biasspannung Ugp ist aufgrund der nicht mehr vorhandenen

47



4. Experimentelle Ergebnisse

Backgate BG
I, (pA)

Crossgate C1
I, (pA)

Crossgate C2
I, (PA)

Splitgate S1
I, (PA)

1
N
-
e een o

1
=

Splitgate S2
I, (pA)

<

Fose st Pacstn s 0 o

©
nl

0.0 05 05 00 05 1.0
UGate (V) UGate (V)

10

Abbildung 4.7.: Abhéngigkeit des Stroms Ip durch die Probe P944-X2Y0-D6 bei
einer Probentemperatur von 550 mK und einer angelegten externen Bias-Spannung
von —1mV. Gefahren wurden alle Gates separat und jeweils von —1V bis 1V (rote
Messkurven) und zuriick (blaue Messkurven).
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4.2. Messergebnisse der Probe P944-X2Y0-D6

Abbildung 4.8.: Direkter Vergleich der Hin- und Riicksweeps aus Abbildung
zum Auffinden reproduzierbarer Peaks.

Transportliicke, aber der immer noch bestehenden starken Nichtlinearitdt in der
Kennlinie, auf —1 mV festgelegt und das Ergebnis in Abbildung [4.7] aufgefiihrt. Die
groffte Gatewirkung besitzt darin das Crossgate Cl1, ersichtlich anhand der vielen
durchlaufenen Peaks. Das Backgate, welches bei 75 mK eine gegeniiber den anderen
Steuerelektroden noch sehr geringe Wirkung besafl; hat nun neben C1 den stéarks-
ten Einfluss auf den Transportkanal. Der Einfluss der drei Gates C2, S1 und S2 ist
hingegen schwécher aber sehr gut vergleichbar, wobei die Wirkung von S1 und C2

fast identisch ist.

In Abbildung (a) wurden die Dichteplots nochmals fiir den direkten Vergleich
von Hin- und Riicksweeps nebeneinander gelegt. Beziiglich der Messungen bei Ba-
sistemperatur sind die gemessenen Kurven bei nun 550 mK sehr konsistent und
Ubereinstimmungen im Peak-Bild finden sich schnell und héiufig. Allerdings ist
auch weiterhin ein Driften des Gesamtbildes zu beobachten. Betrachtet man weiter
die Dichteplots der verschiedenen Gates, so sind im Gegenteil zu den Messungen

bei 75 mK selbst gateiibergreifend dieselben Strukturen zu finden. Skaliert man
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die Dichteplots, ergibt sich die in Abbildung (b) zu sehende Zusammenstel-
lung. Die dabei aufgefithrten Prozentzahlen verstehen sich beztiglich der mit 100 %
definierten Gatewirkung des Topgates C1. Unter Annahme linearer Gate-Gate-
Abhéngigkeiten, welche im spéteren Verlauf noch untersucht werden, entspréiche
diese ebenfalls dem kapazitiven Verhéltnis Cgaie/Cor der einzelnen Gates relativ
zu C1. Die Tatsache aber, dass alle Gates dieselben Peaks zeigen, beweist deren ge-
meinsame Kopplung an den Transportkanal. Bei den beobachteten Peaks scheint es
sich somit um Coulomb-Blockade-Oszillationen eines im Transportkanal befindli-
chen dominanten Quantenpunktes zu handeln. Entsprechend der Topgategeometrie
befindet sich dieser sehr wahrscheinlich in deren Zentrum. Dies wiederum ist ein
wichtiger Anhaltspunkt fiir die bereits aufgefithrte These der hochresistiven Berei-
che, welche sich im Graphen unterhalb der Topgates ausgebildet haben kénnten. Es
gilt nun, weitere Informationen tiber den Quantenpunkt durch fortfithrende Mes-

sungen in Erfahrung zu bringen.

4.2.4. Untersuchung der Coulomb-Blockade im Magnetfeld

Es soll ein moglichst einzeln stehender Coulomb-Peak mit hohem On-Off-Ratio
gefunden werden, um mit diesem einen aussagekraftigen Coulomb-Diamanten zu
erhalten. Somit wurde als néchstes untersucht, in wie weit ein extern angelegtes
und zur Probe senkrecht orientiertes Magnetfeld zur Stabilisierung und Isolation
von Peaks beitragen kann. Dazu werden, wie in Abbildung gezeigt, Gate-Gate-
Plots in Abhéngigkeit des Magnetfeldes bei B = 0T und bei B = 1T miteinander
verglichen. Untersucht wurden drei Gate-Gate-Kombinationen: Crossgate C1 gegen
Crossgate C2, Splitgate S1 gegen Splitgate S2 und Crossgates C1+C2 gegen Split-
gates S1+S2. Es ist zu beachten, dass bei den Vergleichen teilweise Ausschnitte
und somit unterschiedliche Spannungsbereiche gezeigt sind. Bei Betrachtung der
Coulomb-Blockade-Peaks im Magnetfeld wird ersichtlich, dass diese an Intensitat
gewonnen haben. Die haufigen Intensitdtsschwankungen im Peakmuster, welche be-
sonders im letzten Vergleich hdufig zu finden sind (markiert mit weiflen Pfeilen im
Plot bei B = 0T), stabilisieren sich bei einem Magnetfeld von 1 T nahezu vollstan-
dig. Das Magnetfeld bewirkt eine Reduktion des von den Elektronen wahrgenomme-
nen Einschlusspotentials, da sich diese nun auf Zyklotronbahnen durch das Device

bewegen. Das Magnetfeld zeigt dadurch einen delokalisierenden Effekt und erhoht
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Abbildung 4.9.: Gegeniiberstellung ausgewahlter Gate-Gate-Plots fiir B = 0T und
B = 1T zeigen den Einfluss der (a) Crossgates, (b) Splitgates und (c) aller Topgates
auf den Quantenpunkt. In (c) markieren weifle Pfeile Anderungen in den Peakinten-
sitdten oder im Peakmuster, wihrend sie im Magnetfeld nur selten festzustellen sind.
Die im Winkel konstant gebliebenen Peakverldufe zeigen, dass sich die kapazitive
Kopplung der jeweils beteiligten Gates mit dem Magnetfeld nicht verdndert.
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die Leitféhigkeit [113], woraus die klareren Peakmuster resultieren. Die nachtréglich
eingezeichneten Linien verdeutlichen den linearen Verlauf der Oszillationen und ge-
ben anhand deren Winkel zur z-Achse und der Beziehung tan (o) = Cgate /Caate.y
einen genaueren Aufschluss iiber die Verhéltnisse der Gatekapazitéten beztiglich des
Quantenpunkts. Diese Winkel haben sich auch nach dem Einschalten des Magnet-
felds nicht gedndert. Daraus resultiert eine konstant gebliebene Gatekopplung an
den Transportkanal beziehungsweise den Quantenpunkt. Entsprechend ergibt sich
fiir C1 ein um den Faktor 4.5 hoherer Einfluss gegentiber C2. Fiir S2 im Vergleich zu
S1 liegt der Faktor bei 1.2. Diese Werte entsprechen in guter Ndherung den zuvor
aus Abbildung berechneten Faktoren von 3.1 fiir C; /Ces und 1.3 fir Csy/Cs;.
In Abbildung (c) zeigt sich bei Gatespannungen von Usiise ~ 600mV (bei
B =0T) und Ug; g2 = 800mV (bei B = 1T) eine schlagartige Anderung des Ga-
tekopplungsverhéaltnisses von Ccyico/Csiese = 2.3 hin zu 0.3. Wihrend dabei die
Periodizitat der Oszillationen fiir die Crossgates und damit auch deren kapazitive
Kopplung konstant bleibt, ist fiir die Splitgates diesbeziiglich eine deutliche Erho-
hung im genannten Spannungsbereich zu erkennen. Dies liele sich unter anderem
durch eine Anderung der Quantenpunkt-Geometrie erkliren, welche beispielswei-
se durch ein lokal asymmetrisches Einschlusspotential hervorgerufen werden kann.
Weiterhin kann beobachtet werden, dass es in einigen Plots zu Stérungen in der
linearen Peakbewegung kommt. Das zunéachst zu beobachtende Driften der Peaks
nach rechts am Anfang der Messungen in Abbildung [4.9| (b) und (c¢) (im untersten
Spannungsbereich von Uss respektive Usygo) ist wiederum auf Ladungsumvertei-
lungen im angrenzenden Dielektrikum zuriickzufiihren. Es wurde bereits erwéhnt,
dass damit einhergehend ein Wandern der Peaks abhangig von den angelegten Ga-
tespannungen erfolgt. Das Peakmuster ist anfangs nach links verschoben, da bereits
vor Beginn der Messungen eine Gatespannung von —1V anlag. Mit dem Starten
der Messungen und der einsetzenden Oszillationen der Gatespannung symmetrisch
um Usp = 0V éndert sich aufgrund der hohen Zeitkonstanten der Ladungsum-
verteilungen gegeniiber der Gatespannungséinderungen die effektive Gatespannung

von —1V auf 0V, worin das anféngliche Driften nach rechts begriindet liegt.
Neben dem aufgefithrten Vergleich der Gate-Gate-Plots bei Magnetfeldstarke B =

0T und B = 1T wurden zudem Variationen von nur einer Gatespannung bei kon-

stanter Biasspannung mit sich &nderndem Magnetfeld betrachtet. Dabei zeigte sich,
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Abbildung 4.10.: Fourieranalyse zur Bestimmung des mittleren Abstands zwi-
schen den Coulomb-Blockade-Oszillationen basierend auf der Messung von Abbil-

dung (c).

dass eine fortwiahrende Steigerung in der Separation iiberlagerter Peaks und in de-
ren On-Off-Ratio bis hin zu B = 3.3 T erzielt werden konnte. Aus diesem Grund

werden die weiteren Messungen bei genau dieser Magnetfeldstéarke durchgefiihrt.

4.2.5. Quantenpunktanalyse

Eine Fourieranalyse kann nun Informationen tiber den mittleren Abstand der Cou-
lomb-Blockade-Oszillationen und somit iiber weitere Eigenschaften des Quanten-
punktes liefern. Hierfiir wurde der bereits in Abbildung (c) gezeigte 2D-Plot
herangezogen, bei dem der Probenstrom [Ip in Abhéngigkeit von Cross- und Split-
gates untersucht wurde. Das Ergebnis findet sich in Abbildung [4.10] Dieses zeigt
einen deutlichen Peak im Fourierspektrum, welcher in etwa bei einer Frequenz von
fu = 17V~! liegt und somit einer Spannungsperiode von AUcg;ce ~ 59mV ent-

spricht.

In Abbildung (a) ist nun ein 3D-Plot von benachbarten Coulomb-Diamanten
gezeigt, welcher im Magnetfeld bei B = 3.3T und mit einer Probentempera-
tur von T = 550 mK mittels des Crossgates C1 im Spannungsbereich zwischen
Ucp = —1160mV und Ugp = —1040mV erzeugt wurde. Er zeigt die fiir den Ein-
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Abbildung 4.11.: 3D-Plot der mit Gate Cl1 im Spannungsbereich zwischen
—1160 mV und —1040 mV erzeugten Coulomb-Diamanten bei einer senkrecht angeleg-
ten Magnetfeldstdarke von B = 3.3 T und einer Probentemperatur von 7" = 550 mK.
Die eingezeichneten Spannungsdifferenzen sind direkt ablesbar und werden fiir die
Abschétzung des Quantenpunktdurchmessers bendtigt.

zelelektronentransport typischen Rautenstrukturen. Aufgrund der Messtemperatur
findet man sie jedoch thermisch verschmiert vor, so dass hierbei keine scharfen
Uberginge im Stromverlauf zu beobachten sind. Fiir eine genauere Untersuchung
beziiglich des Quantenpunktes werden im Folgenden die geometrischen Parame-
ter der Rauten bestimmt. Neben dem mittleren Coulomb-Peak-Abstand, also der
mittleren Breite einer Raute, gilt es auch dessen mittlere Hohe zu kennen, welche
der doppelten Ladeenergie des Quantendots entspricht. Diese kann direkt aus dem
Plot entnommen werden und betriagt in etwa Ecg = AUsp/2 ~ 2meV. Die Breite
der Rauten und damit der mittlere Coulomb-Peak-Abstand wurde bereits iiber die

Fourieranalyse bestimmt. Somit ergibt sich fiir die Gesamtkapazitéit der Crossgates:

Coric2 =Cco1 + Ceo = =2.72aF. (4.5)

AUci4c2
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4.2. Messergebnisse der Probe P944-X2Y0-D6

Uber das zuvor ermittelte Verhiltnis der Kapazititen von Crossgates zu Splitgates

mit Coiyco/Csiis2 = 2.28 erhélt man die Gesamtkapazitat aller Topgates:
Cq = Coric2 + Cs1is0 = 3.91 aF. (4.6)

Die aus dem Plot gewonnene Ladeenergie soll als Coulomb-Abstoflungsenergie und
demzufolge als energetischer Abstand zweier benachbarter Ladungszusténde des
Quantenpunktes verstanden werden. Damit kann die Kapazitdt der Coulombin-
sel durch Anwendung des Selbstkapazitédtsmodells und unter der Annahme einer
Scheibe, dessen Form betreffend, mit der mathematischen Beziehung aus Drexler
et al. [114]:
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Ecg=—, 4.7
B 4egerd (4.7)
€y elektrische Feldkonstante,
€. relative Permittivitat,

d  Durchmesser,

berechnet werden zu:

2
Oy, = deperd = —— = 80.11 aF. (4.8)
Ecp

Dies wiederum fiihrt zur Berechnung des Durchmessers der kreisformigen Coulomb-
insel und ergibt:

d < Cs

= dege,

~ 220 nm. (4.9)

Die relative Permittivitat e, wurde mit 10.4 gleichgesetzt, was dem arithmetischen
Mittel der beiden an das Graphen angrenzenden Dielektrika mit den Werten fiir
GaAs von €, = 12.9 und fir Al,O3 von €, = 7.9 entspricht. Die eben bestimm-
te Grofle der Coulombinsel ist im Rahmen des einfachen Modells innerhalb einer
Groflenordnung konsistent mit dem Topgatelayout, welches den moglichen Quan-
tenpunktdurchmesser iiber seine Geometrie beschriankt. Die weiteren Betrachtun-

gen zu diesem Device erfolgen in Form von Simulationen im sich anschlieSenden

Kapitel [5
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P1064B - X5Y2 - D1

(@) Source Isolator 17 nm  AlLO,
) Graphen Bilage
8 Drain Cap 7 nm GaAs
@ Crossgate C DBR 40 nm AlAs
3 40 nm  GaAs
X
40 nm  AlAs
Spacer 20nm  GaAs
Buffer 300 nm GaAs
a: 3000 nm Wafer 2" WV 23027, 450pum

Abbildung 4.12.: Layout und Details zur Probe P1064B-X5Y2-D1.

4.3. Messergebnisse der Probe P1064B-X5Y2-D1

Die in dieser Arbeit vorgestellten Proben zeigen Unterschiede sowohl in der An-
zahl der gleichzeitig kontaktierten Flocken (P944-X2Y0-D1 im Anhang : drei
parallel orientierte Bilagen) als auch in der Anzahl der Lagen (P944-X2Y2-D3 im
Anhangm: Hybrid-Device aus Bilage mit beidseitig angeschlossenen Monolagen).
Dennoch konnte bei jeder Probe eine starke Nichtlinearitét bei tiefen Temperaturen
gezeigt werden. Um dabei einen Einfluss der nanoskalierten Topgates diskutieren
und die anschliefenden Simulationen motivieren zu konnen, wurde ein weiteres De-
vice mit der internen Bezeichnung P1064B-X5Y2-D1 prozessiert. Dessen Layout
und Details finden sich in Abbildung £.12] Demnach wurde eine Bilage dhnlicher
Dimension, wie die der Probe P944-X2Y0-D6, gefunden und mit einem 3 pm breiten
Topgate versehen. Die damit gemessene Usp-Ip-Kennlinie im direkten Vergleich zu
P944-X2Y0-D6 bei jeweils 550 mK zeigt Abbildung [£.13] Fiir einen besseren Ver-
gleich wurde die Skala der Ordinate fiir beide Kurven gleich gewéhlt, fand aber
auch fiir dieses Device im selben Biasspannungsbereich statt. Dabei findet sich fiir
die Probe mit breitem Gate jedoch keine Nichtlinearitat im Stromverlauf und dies
andert sich auch beim weiteren Abkiihlen der Probe auf die Basistemperatur von
75mK nicht. Demnach sind die nanoskalierten Topgates offensichtlich der Grund
fir die Nichtlinearitat in den gemessenen U-/-Kennlinien der drei angefithrten Pro-

ben und der zu beobachtenden Transportliicken.

Als néchstes wird der Einfluss des breiten Topgates auf den Drainstrom Ip bei ei-

ner Probentemperatur von 550 mK untersucht. Die aufgezeichneten U-I-Kennlinien
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Abbildung 4.13.: Gezeigt ist ein Vergleich der Usp-Ip-Kennlinien der beiden Devi-
ces P944-X2Y(0-D6 und P1064B-X5Y2-D1 bei einer Probentemperatur von 550 mK.
Dabei zeigt die Probe mit den nanoskalierten Topgates (blaue Kurve) eine ausge-
pragte Stromunterdriickung, wihrend fiir die Probe mit breitem Gate (rote Kurve)
ein linearer Verlauf im gesamten Biasspannungsbereich zu beobachten ist. Fiir einen
besseren Vergleich und dem daraus resultierenden identischen Wertebereich ist dieser
jedoch nicht vollstandig sichtbar.
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Abbildung 4.14.: (a) Die U-I-Kennlinien verdeutlichen die zunehmende Stromun-
terdriickung mit einsetzender Nichtlinearitdt bei ansteigender Gatespannung Uc.
(b) Gezeigt ist die Leitfahigkeit (blaue Kurve) der Probe P1064B-X5Y2-D1 in
Abhéngigkeit der Gatespannung Ug bei einer fest eingestellten Biasspannung von
Usp = —0.1mV. Des Weiteren ist der gleichzeitig am Gate gemessene Leckstrom I¢
(rote Kurve) gezeigt.
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4. Experimentelle Ergebnisse

sind in Abbildung (a) gezeigt. Hierbei fiihrt eine steigende Gatespannung Ug
zu einer deutlichen Stromunterdriickung mit einsetzender Nichtlinearitdt im Ver-
lauf. Die blaue Kurve in Abbildung (b) zeigt nun eine bei fest eingestellter
Biasspannung von Usp = —0.1 mV mit steigender Gatespannung abfallende Leitfa-
higkeit. Ab einer Spannung von Uc ~ 7V ist diese bereits stark reduziert. Somit
offnet das Topgate eine Bandliicke im Graphen aufgrund des von ihm erzeugten
elektrischen Feldes. Dariiber hinaus sind die am Topgate gemessenen Leckstrome
in Abbildung (b) als rote Kurve dargestellt. Oberhalb einer Gatespannung
von Ug &~ 8V setzt ein exponentieller Anstieg im Leckstrom zwischen Topgate und
Graphen ein, welcher fir Uz = 10V bereits 200 pA iibersteigt. Aus diesem Grund

wird von einer weiteren Erhohung der Gatespannung abgesehen.

4.4. Zusammenfassung

Die Probe P944-X2Y0-D6 weist (dhnlich wie P944-X2Y0-D1 und P944-X2Y2-D3,
sieche Anhang) nach dem Einkiihlen in einem Kryostaten eine Nichtlinearitit in der
U-I-Kennlinie auf. Diese beruht jedoch nicht auf dem Feldeffekt, da anfangs noch
keinerlei externe Spannungen an die Steuerelektroden angelegt worden sind. Aber
auch das anschliefende Anlegen von Gatespannungen zeigte keinen nennenswer-
ten Einfluss auf die beobachtete Transportliicke im Bereich niedriger Biasspannun-
gen. Die Temperaturabhéngigkeit des Probenwiderstands zeigt einen exponentiel-
len Anstieg mit sinkender Temperatur. Die Betrachtung der temperaturabhangigen
reduzierten Aktivierungsenergie W lédsst Schliisse auf einen thermisch aktivierten
Transport zu. Dieser kann durch die Erzeugung hochresistiver Bereiche im Graphen
lokal unter den Topgates verstanden werden. Der Transport innerhalb der Trans-
portliicke kann dabei durch Nearest Neighbour Hopping iiber lokalisierte Zustande
erklart werden. Mit einem Temperaturanstieg geht auch ein zunehmender Einfluss
der Gates einher. Somit kénnen gatetibergreifende, reproduzierbare Oszillationen
im Strom beobachtet werden, welche als Coulomb-Blockade-Peaks identifiziert wer-
den konnten. Durch ein senkrecht zum Graphen orientiertes Magnetfeld konnte die
Intensitdt der Peaks und die Stabilitat der Peakmuster signifikant erhoht werden.
Die fast identische kapazitive Kopplung der Splitgates an den Transportkanal belegt

zudem, dass sich der Quantenpunkt mittig zwischen den Splitgates und somit im
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Zentrum der Topgatestruktur befindet. Es ist somit gelungen, in Bilagen-Graphen
einen Quantenpunkt zu erzeugen, dessen Groéfle und Lage im Graphen tiber die
Topgates definiert wurde. Um hierbei einen direkten Einfluss der nanoskalierten
Topgates auf die Ausbildung einer Transportliicke zu untersuchen, wurde ein wei-
teres Device mit einem 3 pm breiten Topgate hergestellt und gemessen. Dabei zeigte
sich, dass selbst bei einer Probentemperatur von 550 mK ein stets linearer Verlauf
in der U-I-Kennlinie beobachtet wurde. Erst durch das Fahren der Gatespannung
hin zu 10V konnte eine Stromunterdriickung fiir kleine Biasspannungen und somit
eine reduzierte Leitfahigkeit beobachtet werden. Dies ist jedoch auf den einfachen
Feldeffekt und eine dadurch resultierende Bandliickenoffnung zuriickzufithren. Die
Entstehung der beobachteten Transportliicke unter den nanoskalierten Topgates
ohne angelegte Gatespannungen soll deshalb mit den im néachsten Kapitel durch-

gefithrten Simulationen genauer untersucht und erklart werden.
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5. FEM-Simulationen

Zum besseren Verstédndnis der Ergebnisse aus dem letzten Kapitel werden nun Si-
mulationen durchgefiihrt. Diese sollen Aufschluss geben, welchen Einfluss die Top-
gatestruktur und deren unterschiedliche Materialeigenschaften sowie die Prozess-
und Messparameter auf die Graphenlage zeigen. Deshalb werden die nachfolgenden
Simulationen nach Finite-Elemente-Methode (FEM) mit der Software COMSOL
Multiphysics® [115] durchgefiihrt, deren Stérke in der Betrachtung gekoppelter phy-
sikalischer Phanomene liegt und sich somit hervorragend eignet, um das vorliegende

physikalische System zu modellieren und zu simulieren.

Im Folgenden wird nun die Device-Struktur, bestehend aus dem Substrat, der Isola-
torschicht und der Topgatestruktur in COMSOL Multiphysics® modelliert. Hierbei
wird im ersten Teil ein rein zweidimensionales Modell herangezogen, um die Ein-
fliisse eines einzelnen Topgates zu simulieren und zu verstehen. Des Weiteren wird
die gesamte Topgatestruktur in einem dreidimensionalen Modell simuliert, wodurch
auch die Superposition von Effekten durch die einzelnen Topgates im Bereich der
Graphen-Schicht nédher untersucht werden kann. Daraus werden sich Erkenntnisse
zum Verstehen der Messergebnisse gewinnen lassen, tiber die zum Ende des Ka-
pitels zusammenfassend diskutiert wird. Graphen kommt aufgrund seiner geringen
Schichtdicke in den Simulationen nicht separat als Material vor. Vielmehr wird in
den Simulationen die Grenzschicht zwischen Substrat und Isolator betrachtet, an
welchem sich das Graphen befinden wiirde. Im weiteren Verlauf ist mit einem Bezug

auf das Graphen auch genau diese erwahnte Grenzschicht gemeint.

Die simulierten Modelle bestehen aus dem Substrat gefolgt von einer 17 nm Al,O3-
[solatorschicht und den Topgatematerialien Titan und Gold mit 10 nm, respektive
40 nm Schichtdicke. Die Werte benoétigter physikalischer Eigenschaften der Materia-
lien sind bereits in COMSOL Multiphysics® implementiert und wurden iibernom-
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O GaAs O Al,Os @Ti O Au

Therm. Ausdehnungskoeffizient [10® K] 5.7 6.5 8.6 14.2
Dichte [kg - m™3] 5316 3965 4506 19300

Elastizitatsmodul [Pa] 85.9 400.0 115.7 70.0

Poissonsches Verhéltnis [1] 0.310 0.220 0.321 0.440

Tabelle 5.1.: Simulationsparameter ,Physikalische Eigenschaften“ der beteiligten
Materialien.

men (siehe Tab. . Die Simulation soll neben den Temperaturen, bei denen das
Kristallwachstum der verschiedenen Materialien durchgefiithrt wurde und somit als
stressfrei angenommen werden kann, auch die letztliche Abkiihlung der gesamten
Struktur auf die entsprechende Messtemperatur von 300 mK berticksichtigen. Denn
die Temperatur ist offensichtlich der Parameter, welcher sich wahrend der einzel-
nen Herstellungsschritte der Probe bis hin zum Messen signifikant dndert. Durch die
unterschiedlichen Prozesstemperaturen und die verschiedenen Ausdehnungskoeffi-
zienten der beteiligten Materialien kommt es zur Bildung von Kréften, welche zu ei-
ner gemeinsamen Deformation fithren. Diese Deformation wiederum generiert einen
inneren elastischen Stress, welcher das jeweilige Material dazu drangt zu seinem un-
deformierten Zustand zuriickzukehren. Verspannungen und Deformationen in Gra-
phen konnen dabei eine Bandliicken6ffnung hervorrufen [11}[25-29] 87,/116-120].
Somit haben sie gegebenenfalls einen Einfluss auf die gezeigten Messergebnisse und
stehen im Mittelpunkt der Simulationen. Jeder Temperaturwechsel in den Prozess-
schritten bedarf dafiir einer eigenen Teilsimulation, deren Ergebnisse als Intialwerte
in die Berechnung der nédchsten tibergeben werden. Entsprechend der Anzahl von
Herstellungsprozessen mit wechselnder Prozesstemperatur kommen fiir die Berech-
nungen drei physikalische Simulationsmodule zum Einsatz. Ersteres berechnet die
thermische Ausdehnung des GaAs-Substrates samt der 2nm diinnen Al-Schicht
nach dessen Aufbringung und sofortigen Oxidation an Luft. Grundlegend ist hier-
bei die Angabe zweier Temperaturen. Die erste ist die Prozesstemperatur Tp;, bei
welcher der Isolator aufgebracht wurde und er somit als stressfrei betrachtet werden
kann. Sie betragt 293K und gilt als Referenztemperatur. Die zweite Temperatur ist
die Modelltemperatur Ty;. Auf diese Temperatur wird das Substrat mit der diinnen
AlyO3-Schicht nun gebracht. Sie dient fiir die Berechnung des Stresses, dessen Wer-

te initial dem nachsten Modul iibergeben werden. Ty; entspricht deshalb auch der

62



5.1. 2D Simulationen

AU\WTl Breite [nm] Hohe [nm]

OAu 100 40

Al,O3 | (aufgedampft) “AlO3 | (gesputtert) @i 100 10
GaAs O AI203 11 1000 15

- O AI203 | 1000 2
O GaAs 1000 500

Abbildung 5.1.: Grundlage fiir die Simulation ist das schematisch gezeigte 2D Mo-
dell. Auf dem 1000 nm breiten und 500 nm dicken Substrat (GaAs) befindet sich eine
17nm diinne Isolatorschicht (AlyOg). Darauf befindet sich mittig ein 100 nm breites
Topgate, bestehend aus 10 nm Titan und 40 nm Gold.

néichsten Prozesstemperatur mit Ty, = Tpy = 473 K. Da die verwendeten Modelle
nur einen Ausschnitt der realen Probe darstellen, miissen zudem Randbedingungen
zugewiesen werden. Diese sind jedoch von der Dimensionalitiat des Modells abhén-
gig und werden entsprechend in den Unterkapiteln aufgefithrt. Im zweiten Modul
wird die aufgesputterte 15 nm diinne AlyO3-Schicht der Simulation bei der bereits
aufgefithrten Prozesstemperatur Tps beigefiigt und die bisher beteiligten Schichten
auf die Modelltemperatur Ty, = Tpz = 293 K gebracht. Im dritten Modul wird der
aus dem zweiten Modul berechnete Stress als Initialwert herangezogen und dem
Modell bei genannter Temperatur Tps die letzten beiden Schichten, namlich die
10nm Titan und die 40nm Gold, hinzugefiigt. Nachdem es eine weitere Tempe-
raturanderung erfahrt, indem die Modelltemperatur Ty3 auf die Messtemperatur
Tieas = 300mK gebracht wird, konnen nun die Simulationsergebnisse betrachtet

werden.

5.1. 2D Simulationen

5.1.1. 2D Modell

Als erstes wurden Simulationen mit einem zweidimensionalen Modell durchgefiihrt,
dessen Aufbau in Abbildung gezeigt ist. Das Modell besitzt zur Optimierung
der Berechnungszeiten gegeniiber der realen Probe ein weniger ausgedehntes Sub-
strat, unter der Annahme, dass Effekte, welche vom Topgate ausgehen, nach weni-
gen 100 nm vernachlassigbar werden. Fiir eine erste Betrachtung wurde die Breite
des Substrats und der darauf befindlichen Isolatorschicht auf 1000 nm gesetzt. Das

Substrat weist dabei eine Dicke von 500nm auf. Da es sich bei dem Modell nur
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um einen Ausschnitt handelt, werden fiir die Simulation noch Randbedingungen
an Substrat und Isolator gekniipft. Den seitlichen Kanten der beiden, sowie der
Grundlinie des Substrat wird hierfiir eine orthogonale Verformung untersagt. Die
Substratgrundlinie wird zudem nur an einem Eckpunkt rdumlich fixiert, so dass
eine thermische Kompression und auch Expansion weiter moglich ist. Ohne diese
Bedingungen wiirden am Rand des Modells unerwiinschte Effekte auftreten, welche

die Simulationsergebnisse in den interessanten Bereichen des Modells beeinflussen.

5.1.2. Betrachtung fester Parameter

Nachdem nun das 2D-Modell eingefiihrt wurde, gilt eine erste Betrachtung der
Simulation unter festen geometrischen Parametern. Diese entsprechen den bereits
erwihnten Vorgaben durch die reale Probe. Aufgrund der Temperaturdnderung-
en zwischen den Herstellungsprozessen, dem starken Abkiihlen der Probe hin zur
Messtemperatur und der verschiedenen thermischen Materialparameter sind Span-
nungen zwischen den Materialschichten und somit eine temperaturbedingte De-
formation zu erwarten. Die thermischen Ausdehnungskoeffizienten der Materialien
in der Probenstruktur werden dabei nach oben hin stetig grofier (siehe Tab. .
Das bedeutet, dass sich das Topgate bei einer Abkiihlung im oberen Bereich stér-
ker zusammenziehen kann als an der Verbindungsfliche zum Isolator. Dort wird
das Material durch den kleineren thermischen Ausdehnungskoeffizienten des Al,O3
an der temperaturbedingten Kompression gehindert. Dies fithrt zu einer konkaven
Verformung des Gates in der x-z-Ebene. Unter der Annahme einer geringen De-

formation gilt nach [121,/122] zunéchst fiir den zweidimensionalen Dehnungstensor:

€
€= (e5) 1 (0u; Ou; = Ouy duy N 5.1
‘= EZ 779 - - 9 .
J 2\0Z; 04, 0Z;0Z, Yi2 €22 Y32
Y13 723 €33

u  Deformation,

Z orthogonales Koordinatensystem mit festem Ursprung.

Es handelt sich um einen symmetrischen Tensor (¢;; = €;;), dessen Diagonalelemen-

te mit den Indizes ¢ = j eine normal gerichtete Verzerrung (AL/Lg) beschreiben,
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) Spannung (stress) b Verzerrung (strain)
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Abbildung 5.2.: (a) Neun Stresstensorelemente (drei Zugkomponenten und sechs
Scherkomponenten) an einem Wiirfel illustriert. (b) verdeutlicht ausgehend von einer
quadratischen Fldche (1) die Verzerrung durch Zug- (2) und Scherkréfte (3).

wahrend die restlichen Tensorelemente fiir eine Scherverformung in der i-j-Ebene
stehen. Weiter ist der Stress zu betrachten, welcher durch einen ebenfalls zweidi-

mensionalen Tensor, den Spannungstensor, beschrieben werden kann:

011 T21 731
oc=(0y5)=|m2 0 |- (5.2)

T13 T23 033

Die Diagonalelemente beschreiben eine Kraft F in Richtung der Flachennormalen
mit resultierender Verspannung \ﬁ |/A. Die restlichen als Scherspannungen bezeich-
neten Elemente des Tensors stehen fir Krafte parallel zur Flache A. Auch dieser
Tensor ist symmetrisch, besitzt sechs unabhangige Komponenten und kann nach
Voigt’scher Notation als 6 x 1-Vektor geschrieben werden. Zur grafischen Verdeut-
lichung der Elemente des Spannungstensors ¢ und des Dehnungstensors € dient
Abbildung [5.2] Uber das Hooke’sche Gesetz kénnen nun mittels Elastizitéitstensor

Cijw die Verspannung o;; und die Verzerrung €;; abhangig voneinander ausgedriickt

werden:
011 C11 C12 €13 Ci4 Ci5 Cig €11
022 C21 Co2 C23 Coqa Co5 C26 €22
033 C31 C32 C33 C34 C35 C36 €33
045 = Cijklekl = = : . (53)
T23 Cq1 Cq2 C43 Cqq4 C45 Cyp Y23
T13 Cs1 Cs2 Cs3 Csq4 Cs5 Csp 713
T12 Ce1 Ce2 Ce3 Cea Co5 Cop Y12
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Im Falle des Graphens betrachten wir nun ein hexagonales Gitter, wodurch der

vierdimensionale Elastizitatstensor Cj;,; wie folgt vereinfacht werden kann:

ci1 ¢z ¢z 0

Co1 C2 Ca3 0

cs1 32 cz3 0
0 0 0 cu
0 0 0 0 ecs5
0 0 0 0 0 -cg

o O o O

Cijk = (5.4)

o O O o O

Die Werte der einzelnen Komponenten der Elastizitatsmatrix lassen sich in der
Literatur finden [120,/122125]. Jedoch unterscheiden sie sich teilweise sehr stark
abhangig von den verwendeten Messmethoden oder den theoretischen Modellen. Es
wurden die in Bosak et al. [124] aufgefithrten Werte entnommen, da sie annidhernd
vollstdndig, vergleichsweise aktuell und dartiber hinaus oft zitiert sind. Aufgrund
der hexagonalen Symmetrie sind ¢17 = €99, ¢13 = €23, €44 = ¢35 und cgg = %(011—612).

Somit ergibt sich die Elastizitatsmatrix wie folgt:

1109 +16 139£36 0x3 0 0 0
139£36 1109+£16 0=£3 0 0 0
Cisn = 0£3 0£3 39+7 0 0 0 GPa. (5.5)
0 0 0 >3 O 0
0 0 0 0 5=%3 0
0 0 0 0 0 485%10

Die verschiedenen Bindungslangen innerhalb (diyy. = 1.42 A) und zwischen (diper =
3.35 A) den Graphenlagen fithren zu einer starken Anisotropie in den Bindungsener-
gien, weshalb c33 bedeutend kleiner ist als ¢;; und co9, deren Werte nahe an denen
des Diamanten heranreichen. Vergleicht man ¢4y mit cgg ist zudem eine sehr starke

Anisotropie in der Scherfestigkeit zu erkennen.

Nach Durchfithrung der Simulation erhélt man die in Abbildung gezeigte De-
formation des Modells, welche fiir einen besseren Vergleich um den Faktor 30 hoch-
skaliert wurde. Wie man der Abbildung entnehmen kann, wirkt sich diese auch

auf das Graphen aus. Durch die bereits theoretisch erwartete Topgate-Krimmung
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5.1. 2D Simulationen

Abbildung 5.3.: Mit dem Aufdampfen des Topgates sieht die Struktur bei 293 K,
wie in (a) gezeigt, aus. Die Simulation des Abkiihlens der Probe auf Messtempe-
ratur von 300 mK zeigt eine Deformation entsprechend (b), welche zum besseren
Vergleich mit einem Multiplikator von 30 hochskaliert worden ist. Die Metallstruk-
tur ist aufgrund der unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten dazu
geneigt sich zusammenzurollen. Die auftretenden Krafte kénnen durch den Verlauf
der Substrat-Isolator-Grenzschicht (gelb gestrichelt) grob abgeschitzt werden. Wéah-
rend mittig unter dem Gate ein kompressibler Druck auf die Bilage ausgeiibt wird,
erfahrt sie unterhalb der Gate-Rénder eine Zugkraft mit expandierender Wirkung
auf die einzelnen Lagen.

wirken lokal unterschiedliche Driicke in z-Richtung auf die Grenzschicht zwischen
Substrat und Isolator und damit auf das Graphen. Mittig unter dem Topgate wirkt
ein Druck (positiver Stress) nach unten und somit kompressibel auf die Bilage. Un-
terhalb der Rander des Topgates ist hingegen ein leichter Zug (negativer Stress)
erkennbar, welcher den Abstand der Bilagen voneinander expandieren lasst. Die
Anderung des Abstands der beiden Graphenlagen resultiert in einer Symmetriebre-

chung, wodurch bei ausreichender Starke eine Bandliicke geoffnet werden kann.

Dieser Sachverhalt wurde von Verberck et al. und Mariani et al. theore-
tisch analysiert. Dabei wurden Verzerrungen (engl. Strain) einer Bilage betrachtet,
welche im Ergebnis zur Offnung einer Bandliicke fiihrten. Neben Verspannungen
in der Graphenebene (siehe auch [127]) wurden auch solche senkrecht dazu un-
tersucht. Wird der Normalabstand zweier Graphenlagen von 3.354 A durch eine
Zugkraft vergrofert oder durch Druck verkleinert, so wiirde die daraus resultieren-
de Symmetriebrechung bei entsprechender Stérke zu einer Bandliicke fithren. Thren
Betrachtungen nach setzt ein solcher Prozess bei einem Strain von €., = 0.25 ein.
Dies wiirde einer Interlayer-Distanz von d= dinter - (1 +€,,) = 4.19 A entsprechen.

Fiir einen Strain von €., = 0.30 wird bereits eine Bandliicke von 125 meV vorherge-
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Abbildung 5.4.: Darstellung der mit COMSOL Multiphysics® simulierten loka-
len Stress-Werte als Farbschemata in der bereits gezeigten mechanisch deformierten
Struktur bei ' = 300mK. (a) zeigt hierbei die xz-Komponente und (c) die zz-
Komponente des Stress-Tensors. Die roten Bereiche verdeutlichen positiven Druck,
wahrend die blauen Bereiche einem negativen Druck entsprechen. Die Lage der
Graphen-Bilage ist mit einer gelben gestrichelten Linie hervorgehoben. (b) und (d)
geben die Werte des xz- respektive des zz-Stresstensorelementes entlang der Gra-

phenschicht wieder.

sagt. Die Symmetriebrechung ist aber nicht nur fiir eine expandierende Interlayer-
Distanz gegeben, sondern auch wenn sie sich aufgrund von Druck unterhalb des
Normalabstandes bewegt. Allerdings wére hier ein Strain von mindestens €,, > 0.5
erforderlich. Mit der folgenden Gleichung kann der Strain €., in einen Stress o,

iiberfithrt werden, dessen Komponente c33 fiir Bilagen-Graphen mit 39 GPa ange-

geben wird:
0., = €,,033 = 0.25- (39 £ 7) GPa = (9.75 + 1.75) GPa. (5.6)

Aber nicht nur Strain senkrecht zur Bilage lisst die Moglichkeit zur Offnung einer
Bandliicke, sondern auch eine Verzerrung in Zigzag-Richtung von e€,igmag > 0.23,

wihrend eine Offnung einer Bandliicke in Armchair-Richtung nicht méglich sein

soll.
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In welcher Groflenordnung der vom Topgate erzeugte Stress liegt, wurde mit COM-
SOL Multiphysics® bestimmt und kann in Abbildung eingesehen werden. Dabei
zeigen die Teilbilder (a) und (c) neben der bereits gezeigten Deformation des Top-
gates auch die zwei relevanten Stresskomponenten fiir Normal- und Scherspannung.
Die Einfarbung gibt die zz-Komponente respektive die zz-Komponente des Stresses
wieder, wobei die absoluten Werte in MPa der Legende entnommen werden kénnen.
Teilbild (a) zeigt die Scherspannungen in der gesamten Struktur. Die Stresswerte
innerhalb der Graphenlage sind in Teilbild (b) gezeigt. Hierbei werden Werte von
etwa 35 MPa erreicht. Teilbild (c) bestitigt, dass das Graphen mittig unter dem
Gate eine in z-Richtung kompressive Spannung verspiirt, wahrend die Spannung
im Graphen unterhalb der Gatekanten tensil vorherrscht. Der Stress entlang der
Graphenlage ist in Teilbild (d) gezeigt. Wahrend die Zugspannung etwa 70 MPa
betragt, liegt der Wert fiir die Druckspannung mit 75 MPa sogar noch etwas hoher.

Vergleicht man die berechneten mit dem theoretisch fiir eine Bandliicken6ffnung
vorhergesagten, notwendigen Stress, so liegen diese mehrere Gréenordnungen aus-
einander. Allerdings wurden in der theoretischen Betrachtung die Bulk-Parameter
von Graphit aus Ref. [128] verwendet. Diese weichen aber unter Umsténden signi-
fikant von denen des Bilagen-Graphens ab. Eine weiterfiihrende Untersuchung des
Modells, um die experimentellen Daten besser zu verstehen, ist somit dennoch sinn-
voll. Im Folgenden soll der Schwerpunkt darauf liegen, zu verstehen, wie sich die
Geometrie des Topgates auf den Stress und somit auf die Verformung des Graphens
ausiibt. Es werden deshalb in separaten Unterkapiteln Variationen der Parameter
,Gatebreite“, ,,Gatehohe* und deren Kombination betrachtet. Die Gatehohe wird
durch eine Anderung in der Goldschichtdicke erreicht, wobei die Dicke der Titan-

schicht mit 10 nm stets unverdandert bleibt.

5.1.3. Variation der Gatebreite

Die Gatebreite wird zwischen 20nm und 600 nm variiert und die Ergebnisse der
Simulation bei einer Temperatur von 300 mK werden in Abbildung aufgezeigt.
Die Goldschichtdicke wurde auf 40 nm festgelegt. Teilbild (a) fithrt die zwei verwen-

deten Distanzen xpom, und zg;5 ein, welche in (b) und (¢) zum Verstédndnis benétigt
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Abbildung 5.5.: (a) Die normierte Distanz zpery (rot) besitzt am Gaterand unab-
héngig von der Gatebreite einen Wert von 100. Die Distanz zq;s¢ (blau) gibt lediglich
den horizontalen Abstand in nm von der Gatemitte wieder. In (b) und (c) ist das
Stress-Tensorelement o, gezeigt, wobei (b) dessen Wert in Abhéngigkeit von nor-
mierter Distanz und Gatebreite darstellt. Die Konturlinien besitzen hierbei unterhalb
von 0., = 48 MPa (schwarze Konturlinie) einen Abstand von 4 MPa; oberhalb betragt
er 2MPa. (c) zeigt Querschnitte von (b) und verdeutlicht den Stress 0., in Abhén-
gigkeit von xgisy zur Gatemitte. Der Abstand zwischen zwei Querschnitten betrigt
10nm, wobei Gatebreiten mit besonderem Interesse farbig hervorgehoben sind: die
blaue Kurve (100 nm) entspricht der Gatebreite der realen Probe, die griine Kurve
(140 nm) weist das starkste Maximum auf und die rote Kurve (210nm) zeigt tiber
einen breiten Bereich einen konstant hohen Stress.
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werden. Wéhrend x4 die horizontale Distanz vom Gatemittelpunkt beschreibt, ist

Tnorm als normierte Entfernung vom Gatemittelpunkt tiber:

Tdist
norm — 100 - 5 5.7
’ 0.50 (5.7)

in Abhéngigkeit von der Gatebreite w und der Distanz ;s definiert. Sie beschreibt
demnach die prozentuale Entfernung von der Gatemitte relativ zur Entfernung der
Gatekante. Abbildung [5.5] (b) betrachtet somit 80 Prozent des Bereiches mittig un-
terhalb der Topelektrode. Im simulierten Variationsbereich besitzt die Gatebreite
einen entscheidenden Einfluss auf den Stress, dessen maximaler Wert von 81.5 MPa
bei einer Gatebreite von 140nm erreicht wird und sich mittig unter dem Gate
ausbildet. Betrachtet man zudem Abbildung zeigt sich, dass die unteren Eck-
punkte des Topgates die eigentlichen Stresszentren sind. Wahrend sich das Gate
aufgrund des hoheren thermischen Ausdehnungskoeffizienten gegeniiber dem Iso-
lator und dem Substrat im oberen Bereich stérker zusammenziehen kann, ist es
in den genannten Eckpunkten am Isolator fixiert. Dadurch entstehen Druck- und
Zugmaxima, welche keulenférmig und zunehmend diagonal von diesen Fixpunk-
ten verlaufen, so dass es im Bereich des Graphens und mittig unterhalb der Gates
zur Superposition zweier Stresskeulen kommt. Man erhéalt einen Schnittpunkt, des-
sen z-Wert von der Gatebreite abhiangt. Betrachtet man diesen Schnittpunkt, so
liegt dieser im horizontalen Querschnitt fiir kleine Gatebreiten mittig unterhalb
des Gates aber dennoch oberhalb der Graphenlage. Mit zunehmender Gatebreite
wandert der Schnittpunkt nach unten. Der resultierende Stress innerhalb der Gra-
phenlage nimmt dabei stetig zu, bis zu dem Punkt, an welchem der Schnittpunkt
auf der Graphenlage liegt. Dieser Zustand mit absolut maximalem Stress wird bei
einer Goldschichtdicke von 40 nm mit einer Gatebreite von 140nm erreicht. Bei
weiter zunehmender Gatebreite wandert der Schnittpunkt nun unter die Graphen-
lage, wobei innerhalb des Graphens die maximalen Stresswerte nun symmetrisch
von der vertikalen Symmetrieachse des Gates weg wandern. Allerdings fithrt dies
anfangs noch nicht zu einer Aufspaltung des Maximums, sondern vorerst neben
einer Senkung seines Wertes auch zu einer gleichzeitigen Aufweitung. So kommt es
bei einer Gatebreite von 210nm zur Bildung eines Plateaus mit annéhernd kon-
stantem Druck tiber eine Breite von etwa 100 nm bei einem Druck von noch etwa

70 MPa. Noch hohere Gatebreiten fithren dann jedoch zu einem raschen Abklingen
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des Stresses mittig unterhalb des Gates. Der maximale Wert spaltet nun in zwei
Maxima auf, welche innerhalb der Graphenlage symmetrisch mit den Gaterdndern
mitwandern. Aufgrund der immer mehr vernachléssigharen Superposition der bei-
den Stresskeulen konvergiert der Wert der Maxima gegen etwa 50 MPa. Dies steht
im Finklang mit den Messergebnissen der Probe P1064B-X5Y2-D1 mit einem 3 pm
breiten Crossgate (siehe Kapitel . Dabei konnte wahrend des Einkiihlens der
Probe stets ein linearer Kurvenverlauf in der U-7/-Kennlinie beobachtet werden. Ei-

ne Stromunterdriickung hingegen zeigte sich einzig mit angelegter Gatespannung.

Die Gatebreite hat somit einen signifikanten Einfluss auf den erzeugten Stress inner-
halb der Graphenlage. Ist dadurch das Offnen einer Bandliicke mdglich, so scheinen
zwei Konfigurationen auf den ersten Blick besonders geeignet. Zum einen kann die
Gatebreite so festgelegt werden, dass ein maximaler Druck auf die Graphenlage
herrscht und das Offnen einer Bandliicke zu einer in diesem System maximal hohen
Potentialbarriere fithrt. Zum anderen wére es denkbar die Breite des Gates so zu
wahlen, dass sich ein sehr breites Stressmaxima einstellt, wie es die Simulation fiir
w = 210nm gezeigt hat. Die unterschiedliche Effizienz der beiden Konfigurationen

im Experiment wurde in dieser Arbeit jedoch nicht weiter untersucht.

5.1.4. Variation der Gatehohe

Nun soll die Gatebreite entsprechend der realen Probe bei 100 nm konstant gehal-
ten und die Gatehohe variiert werden, indem die Dicke der Goldschicht zwischen
10nm und 100nm verandert wird. Das Ergebnis der Simulation bei 300 mK ist
in Abbildung gezeigt. Auch hier ist eine bedeutsame Anderung in den Stress-
werten mittig unter dem Gate zu beobachten. Der Maximalwert wird bei einer
Goldschichtdicke von 22nm erreicht. Zu kleineren Schichtdicken hin lauft dieser
gegen Null, wobei die Simulation zunehmend schlecht mit der Realitét vergleichbar
wird, da eine Goldschicht keinen homogenen Kristall darstellt, sondern vielmehr
aus Clustern besteht und erst ab etwa 10 bis 15nm eine geschlossene Schicht bil-
det [129]. Die Verteilung des Stresses kann deshalb in diesem Bereich nicht als
homogen angenommen werden, da dieser vermutlich zum Grofiteil innerhalb der
Cluster relaxiert. Zu den Graphenbereichen unterhalb der Gatekante hin fallt der
Stress ab.
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Abbildung 5.6.: Darstellung des simu-
lierten Stresses am Schnittpunkt von Gra-
phenlage und der vertikalen Symmetrie-
achse des Gates in Abhéngigkeit vom ho-
€ 801 rizontalen Abstand xg;st und der Dicke der
= auf der Titanschicht aufgebrachten Gold-
% schicht. Die Konturlinien vom absoluten
= Maximum bis hin zur schwarzen Kontur
U)L,’ 60- besitzen einen Abstand von 2 MPa, welcher
3 anschliefend zur besseren Sichtbarkeit ver-
] doppelt wurde.
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5.1.5. Variation von Gatebreite und -hohe

Die Variationen von Gatebreite als auch Gatehohe haben, wie in den vorherigen
Unterkapiteln gezeigt werden konnte, einen signifikanten Einfluss auf den Stress,
den das thermisch deformierte Topgate auf das darunterliegende Graphen austibt.
Deshalb soll in diesem Unterkapitel weiterfiihrend eine Variation beider Parame-
ter untersucht werden. Bei Betrachtung von Abbildung [5.7, welche die simulier-
ten Stresswerte o,, in Abhdngigkeit von Gatebreite und -hoéhe zeigt, findet sich
ein globales Maximum von 82.9 MPa bei einer Gatebreite von 110 nm und einer
Goldschichtdicke von 27.8 nm. Es finden sich dartiber hinaus zwei lineare Verldufe
maximalen Stresses (lila Bereiche), wodurch sich ebenso zwei Strategien ergeben,
um mittels der Gategeometrien den Stress zu maximieren. Zum einen kann die Ga-
tebreite entsprechend dem senkrechten Verlauf bei w ~ 87nm festgelegt werden,
wobei eine Variation in der Gatehohe hierbei einen minimalen Stress von 70 MPa
bedeutet. Der zweiten Strategie liegt der diagonale Verlauf zugrunde, welcher in Ab-
bildung anhand der blau gestrichelten Geraden grafisch hervorgehoben wurde.

Der Stress kann dann maximal gehalten werden, wenn die Gatehohe h in Abhéan-
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Abbildung 5.7.: Der Konturplot zeigt die Entwicklung des Stresses im Graphen
mittig unterhalb des Topgates in Abhéngigkeit von dessen Geometrie (Gatebreite
w und Gatehohe h). Der griine Punkt stellt die Position der realen Probe im Pa-
rameterraum dar. Die blauen Punkte beschreiben den Verlauf des Maximums (siehe
Gleichung. Die Konturlinien besitzen vom Hauptmaximum bis hin zur schwarzen
Konturlinie einen Abstand von 2 MPa und dariiber hinaus von 4 MPa.

gigkeit von der Gatebreite w tiber folgende Beziehung gewahlt wird:
h(w) = 0.3w — 7.2nm fir w > 110 nm. (5.8)

Es sei jedoch nochmals darauf hingewiesen, dass die Gatehohe h hierbei nur der
Goldschichtdicke entspricht. In Abbildung[5.7]ist zudem ersichtlich, dass der Druck
auf die Graphenlage ab einer gewissen Gatehohe konstant bleibt. Die Hohe, ab der
dies der Fall ist, ist jedoch direkt proportional von der Gatebreite abhangig. Dies
héngt mit den unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten zusammen.
Wahrend das Gate am unteren Rand an das Isolatormaterial mit kleinerem Aus-
dehnungskoeffizient gebunden ist, kann es hingegen an der oberen Kante im Falle
des Abkiihlens starker kontrahieren. Ab einer bestimmten Schichtdicke ist die Kon-

traktion an der oberen Kante vollstandig moglich und das Material erreicht die der
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Abbildung 5.8.: 3D-Modell zur Simulation des Einflusses der Topgate-
Metallisierungen auf die Graphen-Bilage. Das von der FEM-Software in Dreiecke
unterteilte Modell-Gitter ist sehr fein gewdhlt, um eine hohe Genauigkeit der Stress-
Berechnungen an der Grenzschicht zwischen Substrat und Isolator zu erhalten. Die
blau eingefarbten Bereiche bilden die Begrenzungsflichen des Modells.

Temperatur entsprechende Ausdehnung. Uber diese Gatehéhe hinaus bleibt diese
folglich konstant, so dass eine weiter wachsende Goldschicht keinen Einfluss mehr
auf die mechanische Verformung des Topgates und damit auf das Graphen hat.
Demzufolge bleibt dann auch der Stress konstant und erreicht bei einer Gatebreite

von 90 nm einen maximalen Wert von etwa 70 MPa.

5.2. 3D Simulationen

Es konnte im ersten Teil dieses Kapitels gezeigt werden, dass sich der Stress auf
das Graphen iiber die Gategeometrie einstellen lasst. Um die Messergebnisse des
letzten Kapitels mit den Simulationen vergleichen zu konnen, gilt es in diesem Teil

zu untersuchen, wie sich die gesamte Topgatestruktur auf das Graphen auswirkt.

5.2.1. 3D Modell

In Abbildung ist das dreidimensionale Modell dargestellt, welches als Grund-
lage fiir die folgenden Simulationen dient. Es umfasst einen (1200 x 1200) nm?

groffen Ausschnitt der realen Probe, wobei die Topgatestruktur mittig darin aus-
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Abbildung 5.9.: (a) Ansicht der Deformation des Graphens (Mafistab in z um
Faktor 5000 hochskaliert) unterhalb der metallischen Gates. (b) Draufsicht auf die
in (a) gezeigten dreidimensionalen Simulationsergebnisse.

gerichtet ist. Dem Modell werden folgende Randbedingungen zugewiesen: Allen in
Abbildung blau eingefarbten, seitlichen Begrenzungsflichen von Substrat, Iso-
lator und Topgates als auch der Substratgrundflache wird eine Verformung in deren
orthonormaler Richtung untersagt und es wird zudem ein Eckpunkt der Grundfla-
che im Raum fixiert. Somit bleibt die Moglichkeit einer thermischen Kompression
und auch Expansion des Modells weiterhin bestehen und die Simulationsergebnisse

kénnen nun betrachtet werden.

5.2.2. Thermische Deformation der Gesamtstruktur

Nach dem Durchlaufen der einzelnen Prozesse und deren Prozesstemperaturen in-
nerhalb der Simulation ergibt sich die thermische Deformation des Graphens durch
die Topgatemetallisierung. Die dabei gewonnenen Ergebnisse sollen nun genauer
betrachtet werden. Eine um den Faktor 5000 hochskalierte Darstellung dient zur
besseren grafischen Veranschaulichung der vertikalen Verschiebung im Angstrém-

Bereich und ist in Abbildung [5.9] gezeigt.
Die vertikale Verschiebung des Graphens aufgrund der Verformung unterhalb der

Gates zeigt sich vergleichbar mit der im zweidimensionalen Fall, wonach das Gra-

phen unterhalb der Gates nach unten gedriickt, jedoch an deren Réndern nach
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Abbildung 5.10.: Darstellung der simulierten Daten entlang zweier Querschnitte
des in Abbildung gezeigten Ergebnisses. Die Lage der Querschnitte ist anhand
der eingebetteten Grafik aus Abb. (b) einsehbar. Dargestellt ist die Deformation
des Graphens in z-Richtung in Abhéngigkeit vom Ort z. Die rote Kurve durchlduft
demnach neben den zwei dufleren Gates auch eines der Splitgates nahe am Rand des
Modells. Die blaue Kurve hingegen verlduft mittig durch das Modell und damit auch
durch das Zentrum der Topmetallisierung. Die eingekreisten Bereiche der Kurven
wurden im Text beziiglich ihres Kriimmungsradius naher untersucht.

oben gezogen wird. Allerdings befinden sich die Gates so nah aneinander, dass der
Stress auf das Graphen in den Zwischenrdumen direkt benachbarter Gates nicht
auf Null zurtickgehen kann. Hingegen ist der Abstand der &ufleren Gates als auch
die Distanz der Splitgates ausreichend, um im Zentrum der Topgate-Struktur einen
nahezu stressfreien Bereich zu hinterlassen. Die starkste Deformation erfahrt das
Graphen an den Enden der Splitgates. Durch die drei Kanten kann sich die Me-
tallisierung aus Titan und Gold hier besonders stark zusammenziehen, wodurch
das Graphen um bis zu 0.6 A nach unten gedriickt wird. Ist die Deformation und
damit die Kriimmung der Graphenoberfliche lokal ausreichend stark, so kommt
es zur Symmetriebrechung und folglich zu einer Bandliickenéffnung. Dies konnte
bereits theoretisch postuliert [10-12}/15] und auch schon experimentell gezeigt wer-
den [14[16]. Nachdem diesen Quellen konsistent ein Kriimmungsradius von wenigen
nm entnommen werden kann, gilt es die Krimmungsradien aus den vorliegenden

Simulationsdaten zu bestimmen und danach zu vergleichen.

Hierzu werden die Werte entlang zweier Querschnitte entnommen. Wéhrend der
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erste durch die Mitte der Topmetallisierung fithrt und dabei die zwei Crossgates
schneidet, wird der zweite in y bis nahe an den Rand des Modells parallelverschoben
und schneidet somit zuséatzlich eines der Splitgates. Beide Kurven sind in Abbil-
dung dargestellt. Die starksten Kriimmungen sind dabei mittig unterhalb der
Gates (siehe schwarze Kreise in Abb. zu finden. Zu Vergleichszwecken wird
ebenfalls die Kriimmung des Graphens im Zentrum der Topmetallisierung unter-
sucht (siehe griiner Kreis in Abb. . Es werden jeweils parabolische Ausgleichs-
kurven der Form f(z) = a-2? + bz + ¢ bestimmt und der Krimmungsradius

mittels folgender Formel in Abhéngigkeit von x berechnet:

(L+ f(2)*)?

AD = ot

(5.9)

Anschlieflend wird das Minimum mit p'(x) = 0 gesucht und der sich ergebende
x-Wert in die obige Formel eingesetzt. Der detaillierte Rechenweg, die ermittelten
Funktionen und die daraus bestimmten Radien kénnen samt Fehlerbetrachtung im
Anhang nachgeschlagen werden. Unterhalb des Splitgates weist das Graphen
den kleinsten Kriummungsradius auf. Dieser betragt pmin = (19.312 £ 0.005) pm
und ist damit mehrere Gréflenordnungen entfernt von denen, die in Mono- und
Bilagen-Graphen entsprechend der zuvor angefiihrten Referenzen zu einer Band-

liicken6ffnung fithren sollten.

Betrachtet man die Deformation des Graphens unterhalb der Gatekante, so zeigt
sich die bereits angesprochene Anhebung des Graphens. Dieser Effekt iiberlagert
sich bei direkt benachbarten Gatekanten, so dass auch das dazwischen liegende Gra-
phen diese Anhebung spiirt. Einzig im Bereich zwischen den Splitgates befindet sich
nahezu undeformiertes Graphen mit dem Kriimmungsradius p = (4.3792 £ 0.0007)
mm. Im folgenden Unterkapitel soll nun der Stress der gesamten Graphenbilage
betrachtet und die Ergebnisse mit denen des zweidimensionalen Modells verglichen

werden.

5.2.3. Mechanischer Stress auf das Graphen

Wie bereits eingangs des Kapitels erklart wurde, geht mit dem Stress eine De-

formation einher, welche zuletzt fiir den dreidimensionalen Fall betrachtet wurde.
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Abbildung 5.11.: (a) Darstellung des mittels 3D Modell simulierten Stresses o,
innerhalb der Graphenbilage. (b) zeigt eine Draufsicht auf (a) mit gednderten Grenz-
werten zur Verdeutlichung, dass unterhalb des Zentrums der Topmetallisierung der
Stress o,, anndhernd Null ist, wohingegen er zwischen dufleren und inneren Gates
erhoht ist.

Nachfolgend soll nun der Stress simuliert werden, welcher bei ausreichender Starke
zur Offnung einer Bandliicke fithren und somit als Kriterium fiir die im experimen-

tellen Teil dieser Arbeit beobachteten Transportliicken herangezogen werden kann.

Abbildung [5.11] zeigt den Stress, den die Graphenlage aufgrund der Abkithlung
der Gesamtstruktur erfahrt. Die erste Erkenntnis liegt darin, dass der Stress direkt
proportional zur Deformation ist. Je grofler also die thermische Verformung, desto
groBer ist auch der verursachte Stress innerhalb des Korpers. Uber das Elastizi-
tatsmodul sind diese beiden GroBen miteinander verbunden (siehe Gleichung |5.6]).
Teilbild (a) zeigt die simulierten Stresswerte o, des dreidimensionalen Modells in-
nerhalb des Graphens und ist konsistent mit den Werten des zweidimensionalen
Modells. In diesem konnte jedoch der Einfluss der Enden der Splitgates nicht be-
trachtet werden. Ahnlich wie bei der zuvor untersuchten Deformation, zeigt sich,
dass der Stress hier seine Maximalwerte erreicht. Zum einen wird das Graphen an
den zwei Eckpunkten des Splitgates am stirksten nach oben gezogen und erféhrt
somit die hochste Zugspannung von etwa 113 MPa. Zum anderen ist ebenfalls nahe
des Splitgateendes die starkste Druckspannung von 100 MPa im Graphen berech-

net worden, was darauf zuriickzufiihren ist, dass die Kontraktion des Gatematerials
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hier besonders begiinstigt ist. Da es den Anschein erweckt, dass der Stress neben
der zentralen Region der Topgatemetallisierung ebenfalls zwischen den inneren und
auBleren Gates auf Null zuriickgeht, wird im Teilbild (b) eine Draufsicht von (a)
mit bedeutend kleineren Grenzen gezeigt. Dies verdeutlicht, dass der Stress nur
unterhalb des Zentrums der Topgatemetallisierung als annahernd Null betrachtet
werden darf. Somit deckt sich das Ergebnis dieser Simulation mit den Erwartungen

aus den Experimenten beziiglich der Lage des Quantenpunkts.

5.3. Vergleich verschiedener Materialsysteme

Die bisher gewonnenen Erkennntnisse zeigen, dass es sich bei der Ursache fiir den
Stress im Graphen um thermische Effekte handelt, die unter anderem auf die ther-
mischen Ausdehnungskoeffizienten a der beteiligten Materialien zuriickzufiihren
sind. Somit sollte auch eine Materialabhéngigkeit vorliegen, welche in diesem Teil
des Kapitels untersucht wird. In den Mittelpunkt soll neben Titan und Gold als
Gatematerial auch Aluminium und Zink riicken, neben GaAs als Substratmaterial
auch Si mit SiOs. Denn Si ist ein weitaus verbreiteteres Substrat fiir Devices aus
exfoliiertem Graphen und so wurden auch bereits Topgates dhnlicher Dimensionen
verwendet [13,21,22,78|130,|131]. In diesen konnten zwar auch Transportliicken
gesehen werden, allerdings sind diese mit starken elektrischen Feldern durch eine
Doppel-Gatestruktur erzeugt. Die Messdaten im Rahmen dieser Arbeit zeigen je-
doch, dass die Transportliicke bereits zu sehen ist, wenn noch keinerlei Spannungen
an den Gates anliegen. Sollte der Stress hierfiir die Ursache sein, so miisste er dem-

zufolge in Silizium um GréBenordnungen kleiner ausfallen.

Die Untersuchung, ob und in welchem Ausmaf} sich der Stress weiter maximieren
lasst, soll der Einfachheit halber im zweidimensionalen Fall durchgefiihrt werden.
Als Materialsysteme werden neben dem bisherigen Titan mit Gold auch Alumi-
nium und Zink mit und ohne Titan verwendet, wie auch Titan und Gold allein.
Nach einer ersten Abschétzung sollte der Stress fiir Zink ohne Titan am stérksten
sein, da es den hochsten Wert fiir « besitzt. Fiir jede Kombination wurde eine Va-
riation von Gatebreite und Gatehohe durchgefiihrt, um das absolute Maximum zu

bestimmen. Die erhaltenen Werte konnen in Tabelle [5.2|eingesehen werden. Es zeigt
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Substratmaterial | _GaAs _ | _Si+SiO, |

Gate-Materialsystem a (10°K”) o, ... (MPa) o, (MPa)
Titan (10 nm) + Gold (40 nm) s.u. 81.844 74.680
Titan (10 nm) + Aluminium (40 nm) s.u. 122.58] 112.28
Titan (10 nm) + Zink (40 nm) s.u. 147.201 132.48
Titan (50 nm) 8.61 57.018 51.260
Gold (50 nm) 14.24 76.86M 69.41
Aluminium (50 nm) 23.08 118.48 107.601
Zink (50 nm) 36.00 149.561 134.45]

Tabelle 5.2.: Vergleich der maximalen Stresswerte o, fir verschiedene Gate- und
Substratmaterialien. Die den Werten hinterlegten Farbbalken sollen dessen Wert re-
lativ zum Maximalwert visualisieren.

sich zusammenfassend, dass der von den Gates erzeugte Stress nahezu unabhéngig
vom verwendeten Substrat ist, wenngleich er in GaAs stets ein wenig hoher liegt.
Demnach scheint der Stress allein nicht der Grund fiir die experimentelle Beobach-
tung einer Transportliicke zu sein. Eine Materialeigenschaft, die das SiOy mit GaAs
jedoch nicht teilt, ist die Piezoelektrizitat, denn es wird typischerweise durch ther-
mische Oxidation erzeugt und ist damit amorph. Mittels des Piezoeffektes kénnen
lokale Verspannungen ihrerseits lokale elektrische Felder induzieren [132,[133], wel-
che wiederum bei ausreichender Starke in der Lage sind, die Symmetrie zu brechen
und somit eine Bandliicke zu 6ffnen. Entsprechend soll nun im néchsten Unter-
kapitel untersucht werden, in welcher Gréflenordnung die piezoelektrischen Felder

aufgrund des bisher simulierten Stresses liegen.

5.4. Piezoelektrizitat in GaAs

Die Simulation wird nun dahingehend angepasst, dass die drei bisher verwendeten
Module Solid Mechanics durch Piezoelectric Devices ausgetauscht werden. Hier-
bei konnen die Materialien des Modells den Untergruppen Linear Elastic Material
und Piezoelectric Material entsprechend ihrer piezoelektrischen Eigenschaften zu-
geordnet werden, wobei einzig das GaAs in die zweite Gruppe aufgenommen wird.
Auch werden die bisherigen Temperaturdnderungen und Randbedingungen verwen-
det und der jeweils berechnete Stress wird als Initialwert dem nachsten Modul als

Berechnungsgrundlage iibergeben. Die Simulation und damit die Anwendung der
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linearen Elastizitatstheorie fordert geniigend kleine Deformationen sowie ein elas-
tisch isotropes piezoelektrisches Material. Da der Stress hauptséachlich unterhalb
der Gatekanten erzeugt wird, muss die Ausdehnung der Gates in y-Richtung gro-
Ber sein als in x, um die Betrachtung auf zwei Dimensionen reduzieren zu koénnen.
Simuliert wurde das elektrische Verschiebungsfeld D, welches wie folgt mit dem

elektrischen Feld in Beziehung steht:
D =¢FE + P, (5.10)

D elektrisches Verschiebungsfeld,
€o elektrische Feldkonstante,
E  elektrisches Feld,

P Polarisation.
Die Polarisation in einem homogen linear isotropen Dielektrikum kann beschrie-
ben werden durch:
P=¢cxE mit y=e¢—1, (5.11)
x elektrische Suszeptibilitat,
¢, relative Permittivitat.

Somit folgt fiir das elektrische Verschiebungsfeld D:

D = GOE + 60XE, (512)
= ¢, E. (5.14)

Aufgrund der Tatsache, dass nur ein senkrecht zum Graphen angelegtes elektrisches
Feld eine Bandliicke 6ffnen kann, wird im weiteren Verlauf nur die z-Komponente
der Felder D und E betrachtet. Die Simulation liefert nun die in Abbildung
gezeigten Ergebnisse. Die Teilbilder zeigen jeweils die simulierten Daten entlang
drei gewéhlter Querschnitte, welche in der Draufsicht auf die Struktur verdeutlicht
werden. Demnach verlauft Querschnitt 1 mittig durch das Zentrum zwischen den
Splitgates, wohingegen Querschnitt 2 entlang des Modellrands gelegt wurde. Um

den in Querschnitt 1 fehlenden Einfluss der Splitgates evaluieren zu kénnen, wur-
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Abbildung 5.12.: Zweidimensionale Simulationen zum piezoelektrischen Effekt in
GaAs. Die Darstellungen beziehen sich jeweils auf drei ausgewéhlte Querschnitte in
der z-z- als auch y-z-Ebene durch das Modell entlang der roten, blauen und

Linie in der gezeigten unteren Device-Draufsicht. (a) zeigt das berechnete elektrische
Verschiebungsfeld D, fiir alle Querschnitte. In (b) ist der fiir die Offnung einer Band-
licke relevante Absolutwert des elektrischen Feldes |E,| dargestellt, welcher iiber die
Beziehung D, = ¢pe E, bestimmt wurde. Die in der Graphenbilage resultierenden
Felder D, und E, sind fiir die Querschnitte 1 und 2 in (¢) und fiir den Querschnitt
3 in (d) gezeigt, wobei die eingefirbten grauen Hintergriinde die Lage der Gates

verdeutlichen soll.
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de Querschnitt 3 ebenfalls durch das Zentrum der Topgatemetallisierung jedoch
entlang der Splitgatesymmetrieachse gelegt. In Teilbild (a) beschreibt die Einfér-
bung der Struktur die z-Komponente des elektrischen Verschiebungsfeldes D, in-
nerhalb des piezoelektrischen Substrats fiir die drei definierten Querschnitte. Die
Gatekanten erzeugen hierbei im Substrat die hochsten Werte, die mit zunehmender
Entfernung abklingen, so dass die Werte im Bereich zwischen den beiden dufleren
Gates in Querschnitt 1 vernachléssighar klein werden. Betrachtet man hingegen
Querschnitt 2, wo sich genau dort eines der beiden Splitgates befindet, konnen nun
nur noch sehr schmale Abschnitte mit vernachlassigbarer elektrischer Verschiebung
gefunden werden. Querschnitt 3 zeigt einen signifikant grofleren Einfluss der Split-
gates, wobei nicht nur die elektrische Verschiebung selbst doppelt so hohe Werte
annimmt, sondern auch die Reichweite im Substrat sehr viel hoher ist. Aber auch
hier ist D, mittig zwischen den Gates aufgrund des Vorzeichenwechsels praktisch
Null, wonach der Einfluss der Splitgates auf den Querschnitt 1 vernachlassigt wer-
den kann. Legt man das Hauptaugenmerk auf die Graphenlage, so erhélt man
den in den Teilbildern (c¢) und (d) gezeigten Verlauf fir die Querschnitte 1 und
2, respektive fiir Querschnitt 3. Die im Hintergrund eingefarbten grauen Bereiche
verdeutlichen dabei die Lage der Gates. Da die elektrische Verschiebung D, mittels
Gleichung in ein elektrisches Feld £, tiberfiihrt werden kann und diese direkt
proportional iiber den Proportionalitiatsfaktor ege, verkniipft sind, kann in (c) und
(d) ebenfalls die z-Komponente des erzeugten elektrischen Feldes abgelesen werden.
Es ist demnach festzuhalten, dass im Zentrum der Topgatemetallisierung innerhalb
des Graphens iiber einen grofieren Bereich keine Bandliicke aufgrund des verhalt-
nismafig schwachen elektrischen Feldes gedffnet werden kann. Hingegen unterhalb
der Gatekanten und zwischen den Gates des Querschnitts 2 wird dieser durch die
starken Anstiege im Kurvenverlauf stark eingeschrénkt. Teilbild (b) zeigt die Ab-
solutwerte der aus (a) mittels Gleichung resultierenden elektrischen Felder F,

fir die Betrachtung der lokalen Offnung einer Bandliicke im Graphen.

Die Bandliicken6ffnung als direkte Folge eines senkrecht zum Graphen angelegten
elektrischen Feldes E, wird durch Raza und Kan [104] als auch Zhang et al. [21]
im Detail betrachtet. Die Bandliicke in Abhéngigkeit des dielektrischen Verschie-
bungsfeldes zeigt dabei fiir D, < 1Vnm™! einen annihernd linearen Verlauf, wobei

D, = 1Vnm™! einer Bandliicke von Eg = 100meV entspricht. Somit ergeben
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Abbildung 5.13.: Basierend auf den piezoelektrischen Feldern aus Abbildung [5.12
und den Referenzen [21,/104] sind die berechneten Bandliicken in (a) fir die Quer-
schnitte parallel zur Stromtransportrichtung und in (b) senkrecht dazu aufgefiihrt.
Die Lage der Querschnitte kann dem in (b) eingebetteten Ausschnitt der schemati-
schen Draufsicht des Modells entnommen werden.

sich in der Stromtransportrichtung (siehe Abb. (a)) Maximalwerte von etwa
1.8 meV und senkrecht dazu (siche Abb. (b)) sogar iiber 4meV. Die Ladungs-
trager finden somit abhangig von der Fermieenergie Fr mehrfach Potentialbarrieren
entsprechend der Anzahl der Gatekanten vor. Die Ausbildung eines Quantenpunk-

tes und dessen Lage steht mit den experimentellen Ergebnissen somit im Einklang.

Eine analoge Betrachtung des 3 pm breiten Topgates der Probe P1064B-X5Y2-D1
zeigt einen vierfach geringeren Maximalwert fiir das elektrische Feld und damit eine
entsprechend geringe Bandliickenoffnung. Diese scheint jedoch nicht stark genug zu
sein, um einen hochresistiven Bereich unterhalb des breiten Gates auszubilden. Der
in dieser Probe selbst bei tiefen Temperaturen zu beobachtende lineare Verlauf in
der U-I-Kennlinie deutet auf einen weiterhin metallischen Transportmechanismus
hin. Entgegen der Proben mit nanoskalierten Topgates lasst sich dieser nicht mit

einem thermisch aktivierten Transport tiber lokalisierte Zustédnde beschreiben.

5.5. Zusammenfassung

Die gewonnenen Resultate der Simulationen werden nun mit den Messergebnis-

sen der realen Proben aus dem vorherigen Kapitel verglichen. Dabei ist festzuhal-
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ten, dass die einzelnen Prozesstemperaturen sowie die starke Temperaturdifferenz
durch das Abkiihlen der Probe hin zur Messtemperatur einen entsprechend hohen
Stress innerhalb der Struktur verursachen. Hierbei haben sich die sehr schmalen
und diinnen Gates als besondere Stresszentren herauskristallisiert, wodurch diese
lokal auf das Graphen wirken. Bei geniigend hohem Ausmaf} kann der Stress zu ei-
ner Bandliicken6ffnung fiihren. Dieser Aspekt wurde deshalb mittels Simulationen
iiberprift. Es zeigte sich jedoch, dass der Stress allein die beobachteten Transport-
liicken nicht erkldaren kann. Denn die simulierten Werte in Graphen sind auf GaAs
groBenordnungsméflig vergleichbar mit denen auf Si-Wafern mit thermisch oxidier-
ter Oberflache. Auf letzterem konnte die Ausbildung einer Bandliicke aber bisher
nicht beobachtet werden. Jedoch erzeugt der Stress im verwendeten piezoelektri-
schen GaAs-Substrat eine dielektrische Verschiebung, woraus ein starkes lokales
elektrisches Feld resultiert. Zu dessen z-Komponente konnte dann lokal eine Band-
liicke im Bilagen-Graphen zugeordnet werden. Die in den Proben beobachteten
Transportliicken lassen sich demnach durch eine Kombination aus dem erzeugten
Stress der Topgates und einem im GaAs stress-induzierten piezoelektrischen Feld
iiberzeugend erkléren. Unterhalb der Steuerelektroden ist der Stress und damit das
piezoelektrische Feld ausreichend grof, um lokale hochresistive Bereiche zu bilden.
Der dort vorherrschende Transportmechanismus kann mit dem Nearest Neighbour
Hopping beschrieben werden. Die Nahe der Gates zueinander sorgt zudem dafiir,
dass innerhalb der Graphenschicht einzig im Zentrum der Topgatestruktur ein quasi
stressfreier Bereich zuriickbleibt. Die aufgefithrten Griinde bieten somit die Grund-
lage fiir die Ausbildung eines Quantenpunktes im Zentrum der Topgatestruktur.
Die im Experiment betrachteten kapazitiven Kopplungen der Gates an den Trans-

portkanal unterstiitzen dieses Ergebnis.

Da der Stress aus der Gategeometrie resultiert, ist es moglich diesen durch Va-
riation von Gatebreite, -héhe und -abstand in seiner Gréfle zu beeinflussen. Eine
Moglichkeit den Stress zu maximieren, liegt in der Wahl der verwendeten Materia-
lien. Ein hoher Gradient in den thermischen Ausdehnungskoeffizienten der Mate-

rialien oberhalb des Graphens beeinflusst das Ergebnis zudem positiv.
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Im Rahmen dieser Arbeit sollte ein substratgebundener Quantenpunkt in Graphen
realisiert werden. Die dafiir notige Beschrénkung des zweidimensionalen Elektro-
nengases in Graphen hin zu einem nulldimensionalen Quantenpunkt bedarf jedoch
einer entsprechenden Potentiallandschaft. Aufgrund der fehlenden Bandliicke in
Graphen stellt dies aber eine grofle Herausforderung dar. Fine Moglichkeit, um
dennoch eine Bandliicke zu 6ffnen, bietet der Feldeffekt in Bilagen-Graphen. Die-
se Methode stellte den Ausgangspunkt der hier vorliegenden Arbeit, weshalb ein
dotierter GaAs-Wafer verwendet wurde, welcher als Backgate fungiert. Vor der
Exfoliation von Bilagen-Graphen wird somit ein Dielektrikum benétigt, um eine
elektrische Isolation zu schaffen. Da Graphen auf GaAs unter dem optischen Mi-
kroskop zudem einen sehr schlechten Kontrast aufweist, wurde als Dielektrikum ein
undotierter Bragg-Spiegel verwendet. Auf dem Graphen wurde eine 17 nm diinne
AlyO3-Schicht aufgebracht und anschlieend die Topgatemetallisierung. Diese be-
steht aus vier 100nm schmalen Crossgates, welche im Abstand von 165nm zwei
ebenfalls 100 nm schmale Splitgates mittig einschlieflen, deren Liicke 465nm be-
triagt. Durch das Anlegen von externen Spannungen an die vorhandenen Gates war
somit ein lokales Offnen der Bandliicke in Graphen beabsichtigt, um demnach einen

Quantenpunkt im Zentrum der Topgatemetallisierung zu erhalten.

Es zeigte sich jedoch auch ohne angelegter Gatespannungen eine mit sinkender
Temperatur grofler werdende Nichtlinearitat in der U-I-Kennlinie, welche unter-
halb von 500 mK sogar zu einer vollstandigen Stromunterdriickung bei kleinen Bi-
asspannungen fiihrte. Die sich dann bei 75 mK ergebende Transportliicke weist eine
Grofle von etwa 10meV auf und konnte wegen der fehlenden Spannungen an den
Gates nicht durch von ihnen ausgehende elektrische Felder erklart werden. Unter-
suchungen des Transportmechanismus deuten auf ein thermisch aktiviertes Nearest

Neighbour Hopping iiber lokalisierte Zustiande unterhalb der Topgates hin. Dies
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6. Zusammenfassung und Ausblick

wird auch durch Betrachtungen einzelner Gates und deren gemeinsamer und ver-
gleichbarer kapazitiver Kopplung an den Transportkanal bekréftigt. Im betrachte-
ten Gatespannungsbereich war aber kein nennenswerter Einfluss auf die Breite der
Transportliicke moglich. Dementsprechend wurde die Messtemperatur auf 550 mK
angehoben. Bei dieser neu eingestellten Temperatur konnten dann reproduzierba-
re Coulomb-Blockade-Oszillationen sowie klare, wenn auch thermisch aufgeweichte
Coulomb-Diamantstrukturen beobachtet und detailliert untersucht werden. Deren
Analyse ergab die Charakteristik eines Quantenpunktes im Zentrum der Topmetal-
lisierung mit einem beziiglich des Topgatedesigns konsistentem Durchmesser. Die
Position des Quantenpunktes ist iiber die Kopplungsverhéaltnisse der Gates an den
Transportkanal im Zentrum der Topmetallisierung bestimmt worden. Das Auftre-
ten der Transportliicke auch ohne angelegte Gatespannungen wurde mit Hilfe von

Simulationen weitergehend untersucht.

Hierbei standen die mechanischen Deformationen der Topgates aufgrund der unter-
schiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten der beteiligten Materialien im
Mittelpunkt. Es konnte gezeigt werden, dass das Abkiihlen der Probe zu konkaven
Verformungen der Topgates und somit zu Zug- und Druckstress im Graphen und
dem darunter liegenden Substrat fithrt. Der Stress ist dabei abhéngig von Breite und
Hohe der Gates. Betrachtet man ein einzelnes Gate bestehend aus 10 nm diinnem
Titan und einer variablen Goldschichtdicke, so erhédlt man innerhalb der Graphen-
schicht einen maximalen kompressiblen Stress von 82.9 MPa bei einer Gatebreite
von 110 nm und einer Goldschichtdicke von 27.8 nm. Der Stress ist somit fiir nano-
skalierte Gates am hochsten. Vergleiche des zu erwartenden Stresses mit theoretisch
vorhergesagten Werten fiir eine Bandliicken6ffnung belegen jedoch, dass der Stress
allein nicht ausreicht, um die beobachtete Transportliicke zu erkldren. Dies konnte
allerdings mit einer weiterfithrenden Betrachtung des piezoelektrischen Substrats
erzielt werden. Der Stress der nanoskalierten Topgates induziert demnach piezoelek-
trische Felder, deren Starke eine ausreichend hohe Bandliicken6ffnung hervorrufen.
In den somit erzeugten hochresistiven Bereichen unterhalb der Gates ist das bereits
erwahnte Nearest Neighbour Hopping tiber lokalisierte Zustiande der dominierende
Transportmechanismus. Dieser fiihrt mit sinkender Probentemperatur zu der beob-
achteten Transportliicke in den U-I-Kennlinien. In einem Kontrolldevice mit 3 pm

breitem Topgate blieb hingegen der lineare Kurvenverlauf selbst bei 550 mK noch
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erhalten. Die Ausbildung hochresistiver Bereiche wurde bei dieser Gategeometrie
somit nicht beobachtet. Dariiber hinaus zeigte die thermisch bedingte, mechanische
Verformung der nanoskalierten Topgates einzig im Zentrum der Topgatemetallisie-
rung einen quasi stressfreien Bereich. Genau dieser Bereich ist es, der experimentell
als Lage des Quantenpunktes bestimmt werden konnte. Das Topgatedesign definiert
somit die Grofle und Position des Quantenpunktes innerhalb des Graphens. Aller-
dings wird tiber die Geometrie und dem resultierenden Stress auch der Temperatur-
bereich vorgegeben, in welchem zur Beobachtung von Coulomb-Blockade-typischen
Rautenstrukturen eine ausreichende Leitfahigkeit vorliegt. Diese Limitierung sollte
aber entsprechend der Simulationsergebnisse durch Anpassungen in den Gategeo-
metrien und in der Wahl der Materialien individuell eingestellt oder gar erweitert

werden konnen.

Die im Rahmen dieser Arbeit erhaltenen Simulationsergebnisse konnten als Grund-
lage fiir zukiinftige Experimente weiter genutzt werden. Neben der experimentel-
len Untersuchung verschiedener Gateanordnungen wéren auch Konstellationen von
Gatematerialien mit unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von
Interesse. Da der Piezoeffekt in diversen Kristallen auftritt, wére ebenfalls eine
Betrachtung verschiedener Substrate mit unterschiedlichen piezoelektrischen Kon-
stanten erstrebenswert. Diese sind meist dielektrisch und erweisen sich somit bei-
spielsweise auch geeignet als Substrat fiir integrierte Schaltkreise aus zukiinftigen
Graphen-basierten Einzelelektronentransistoren. Ein besonderer Vorteil fiir ein sol-
ches Bauelement in Bezug auf die vorgestellte Methode zur Erzeugung eines Quan-
tenpunktes liegt darin, dass die durch mechanische Verspannungen erzeugten pie-
zoelektrischen Felder eine spannungsunabhéngige Potentiallandschaft im Graphen
hervorbringen. Die Gatespannungen miissen somit nicht erst tiber den Feldeffekt
eine Bandliickenoffnung erzeugen und koénnten entsprechend klein gehalten wer-
den. Zusammengefasst ermoglichen die Ergebnisse dieser Arbeit eine neue Methode
der effizienten Modifikation der elektrischen Eigenschaften von Graphen iiber die
Kombination von mechanischem Stress und der Piezoelektrizitat mit vielfaltigen

zukinftigen Anwendungsmoglichkeiten.
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P944 - X2Y2 - D3

@) Source Isolator 17nm Al0,
e rai Graphen Bilage mit Monolagen
rem Cap 5nm GaAs
[€)] Crossgate C1 . DBR 40 nm  AlAs
40 GaA
@] splitgate 51 2x| oM DERS
pits 40nm  AlAs
G) Crossgate C2 : Spacer 20nm  GaAs
Buffer 300 nm GaAs:Si
@] splitgate S2 Wafer 2" WV 4472/Si, 500pum

@) Backgate a: 100 nm, b: 165 nm, c: 465 nm

Abbildung A.1.: Layout und Details zur Probe P944-X2Y2-D3.

A.1. Messergebnisse der Probe P944-X2Y2-D3

Die Details zum Device finden sich in Abbildung [A.1] Es besitzt die Besonder-
heit, dass sich an die kontaktierte Bilage beidseitig Monolagen (durch den helleren
Grauton verdeutlicht) anschlieBen. Deshalb kénnen die Ladungstrager auf dem Weg
durch das Device zwischen Graphenbereichen mit unterschiedlichen elektronischen
Eigenschaften wechseln. Bei einer Probentemperatur von etwa 2K, welche direkt
nach dem Einschleusen der Probe in den *He-Kryostaten erreicht wird, zeigt sich
der in Abbildung als rote Kurve dargestellte Verlauf des Stroms I in Abhén-
gigkeit der Biasspannung Usp. Dieser Verlauf weist bereits eine leichte Nichtlinea-
ritdt auf, weshalb die Probe durch zusétzliches Einkondensieren von Helium-3 auf
300mK weiter abgekiihlt wurde. Die sich dann ergebende Ugp-Ip-Kennlinie zeigt
eine deutliche Zunahme der Stromunterdriickung im Bereich um Usp = 0 mV (siehe
blaue Kurve in Abbildung . Uber den Schnittpunkt der beiden Kurven lisst
sich zudem der Spannungsoffset U,g bestimmen. Dieser liegt bei Usp = 0.08 mV.
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Abbildung A.2.: U-I-Kennlinie der Probe bei T' ~ 2K (rote Messkurve) und im
einkondensierten Zustand des HELIOX-Kryostaten bei T ~ 300 mK (blaue Messkur-
ve).

Um diesen Wert ist der Nullpunkt der Biasspannung aufgrund unterschiedlicher
Spannungsabfalle innerhalb der Probe verschoben. Es ist dariiber hinaus zu erwéh-
nen, dass bisher keine externen Spannungen an die vorhandenen Gates angelegt
worden sind. Die verminderte Leitfahigkeit im Bereich um U,g ist somit nicht auf
elektrische Felder senkrecht zum Graphen und einer damit méglichen Offnung einer

Bandliicke zu erklaren.

Die Untersuchung des Transportkanals zur Ergriindung der Stromunterdriickung
wird durch das Anlegen von Spannungen an die Steuerelektroden durchgefiihrt.
In erster Linie interessiert, ob sich die Probe im Coulomb-Blockade-Regime befin-
det. Dies setzt das Vorhandensein eines Quantendots mit diskreten Energieniveaus
fiir die Ladungstréiger voraus, aber auch deren Moglichkeit hinein und hinaus zu
tunneln und somit zum Stromtransport beitragen zu kénnen. Dieser Einblick soll
durch einen sogenannten Diamant-Plot gegeben werden, bei welchem der Leitwert
durch das Device in Abhéngigkeit von Biasspannung und Gatespannung dargestellt
wird. Im Falle vorliegender Coulomb-Blockade sollten sich rautenférmige Bereiche
geringen Leitwerts symmetrisch zur Gatespannungsachse bei einer Biasspannung
von 0.08mV (entspricht Uyg) ausbilden. In Abbildung [A.3 (a) sind nun zunéchst
Untersuchungen des Drainstroms Ip in Abhéngigkeit von Gate- und Biasspannungs-
anderungen gezeigt, wobei die Gates zuséitzlich auch gleichzeitig gefahren wurden.
Anhand der Anderungen in der Breite der Stromunterdriickung bei unterschiedli-
chen Gatespannungen ist zu erkennen, dass jedes einzelne einen Einfluss auf den

Transportkanal besitzt, auch wenn er beim Splitgate S1 und beim Backgate BG nur
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A.1. Messergebnisse der Probe P944-X2Y2-D3

H Crossgate C1 Crossgate C2 u Interpolation @ Uy, = 0.08 mV

@ C1+C2+51+S2
@S2
@cCl
100} @C2 5
) @®s1 ;
@ BG

-02 0 0204 -02 0 0.2 0.4

Uy, (V) Up (V) \

Splitgate S1 Splitgate S2

=

o
L
|

)

m‘m \f
\v\ ff 1"

11.1(pA)

-02 0 02 04 -02 0 0.2 0.4
Uy, (V) Uy, (V)

Backgate BG C1+C2+S1+S2

0.1F :
E 1 1 | ' ]
-300 0 300
UGate (mV)
| ]
-0.2 0 0204 -02 0 0204 -180 0 180
Us (V) Us (V) I, (pA)

Abbildung A.3.: (a) zeigt die Abhéngigkeit des Drain-Stroms Ip von der Source-
Drain-Spannung Usp im Bereich von —300mV bis 500 mV und von den Gates C1, C2,
S1, S2, C14C2+S1+S2, BG im Spannungsbereich |Ugate|] < 300mV. Die Graphen
in (b) wurden aus den 2D-Plots in (a) gewonnen, indem aus den Messpunkten des
Stromverlaufs in Abhéngigkeit von der Gate-Spannung Ugate bei Usp = 0.08 mV
eine Funktion interpoliert und diese logarithmisch aufgetragen wurde. Die gewéhlte
Source-Drain-Spannung entspricht dem im Vorfeld bestimmten Spannungsoffset und
lasst Riickschliisse auf vorhandene Leckstréme der einzelnen Gates zu, auf welche bei
der Diskussion im Haupttext im Detail Bezug genommen wird.
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sehr gering gegeniiber den tibrigen erscheint. In den Usp-Ugate-Plots fiir das Splitga-
te S2 und fiir die Gesamtheit der Topgates C14+-C2+4-S1+S2 zeigt sich ein Wegdriften
der Offsetspannung U, fiir hohe positive und negative Gatespannungen. Betrach-
tet man die einzelnen U-I-Kennlinien, so ist ein mit zunehmender Gatespannung
einhergehender Stromoffset zu beobachten. Dieser kann als Leckstrom durch das
Gatedielektrikum interpretiert werden. Abbildung (b) zeigt deshalb die interpo-
lierten Ugate-Ip-Kurven in logarithmischer Auftragung bei Usp = U,g = 0.08 mV.
Die lineare Zunahme des Stromoffsets bei hohen Gatespannungen entspricht da-
her einem exponentiellen Anstieg des Leckstroms. Er erreicht bei Gatespannungen
|Ugate| < 300mV fir das Topgate S2 Werte von bis zu 300 pA, wiahrend sie sich fir
C1 und C2 annédhernd identisch bis etwa 80 pA zeigen und fiir S1 und BG sogar
unterhalb von 5 pA bleiben.

Im Falle, dass eine Coulomb-Blockade zu den beobachteten gatespannungsabhéngi-
gen Ostzillationen der sich aus der Stromunterdriickung ergebenden Transportliicke
fithrt, konnen die Messkurven der zweidimensionalen Plots in Abbildung (a)
beziiglich des Leitwerts betrachtet werden. Die sich daraus ergebenden Diamant-
Plots sind in Abbildung[A.4]aufgefithrt. Hierbei entsprechen schwarze Bereiche einer
geringen Steigung von G = dIp/dUsp < 0.5nA/V (am Beispiel von C1) im Refe-
renzplot in Abbildung (a) und somit einem sehr niedrigen Leitwert. Die weiflen
Bereiche hingegen beschreiben Steigungen von G = dIp/dUsp > 2.5nA/V (am
Beispiel von C1) und damit einen Anstieg der Leitfdhigkeit aufgrund eines gerin-
geren Device-Widerstands. Die Verlaufsgrenzen wurden zur besseren Sichtbarkeit
der Rautenstrukturen fiir jedes Gate individuell festgelegt und kénnen der Legende
entnommen werden. Fiir die Gates C1, C2, S2 und C14+C24-S1+4-S2 sind zusétzlich
ausgewahlte Ausschnitte hinzugefiigt. In diesen sind die Rautenstrukturen gut zu
erkennen, wenngleich auch deren Breite und Abstand variiert. Dies konnte daran
liegen, dass sich mehrere Quantenpunkte im Transportkanal zu befinden scheinen.
Die vorliegenden kapazitiven Kopplungsverhéltnisse der Gates konnen aus den im

Folgenden betrachteten Plots bestimmt werden.
Eine Gegeniiberstellung von ausgewahlten Gate-Gate-Plots findet sich in Abbil-

dung[A.5] Dabei werden in jedem einzelnen 2D-Plot Stromabhéngigkeiten beziiglich
zweier unabhéingiger Gates gezeigt. Abbildung (a) und (b) betrachten neben
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Abbildung A.4.: Die Ableitung des Stroms der in Abbildung dargestellten 2D-
Plots entlang deren x-Achse (d.h. dIp/dUgp) fiihrt zu den hier gezeigten 2D-Plots,
in denen der Leitwert GG in Abhéngigkeit von Drainstrom Ip und Bias-Spannung
Usp abgebildet ist. Zusédtzliche Ausschnitte fiir eine genauere Betrachtung sind fiir
die Gatespannungsdnderungen von C1, C2, S2 und C14+C2+4S1+4S2 angefiigt. In den
Plots entsprechen die schwarzen Bereiche einem geringen Leitwert und somit einem
hochohmigen Transport, wahrend in den weiflen Bereichen die Leitfahigkeit der Probe
deutlich zunimmt.
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Abbildung A.5.: Darstellung ausgewéhlter Gate-Gate-Plots, welche die Abhéngig-
keit des Stroms Ip von jeweils zwei unabhéngigen Gates bei einer fest eingestellten
Biasspannung von Usp = 0mV zeigen. Zur Ubersicht befinden sich neben der Legende

schematische Zeichnungen, wobei die in den Teilbildern beteiligten Steuerelektroden
eingefarbt sind.
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jeweils einem Crossgate auch das Backgate. Teilbild (c) stellt ein Crossgate und ein
Splitgate gegeniiber. In (d) werden beide Splitgates gefahren, wie auch in (e) die
beiden Crossgates. Neben der Stromwert-Legende befinden sich zudem schemati-
sche Zeichnungen entsprechend der Anordnung der Plots, um die dort benutzten

Gates und deren Lage im Topgatedesign mittels Einfarbungen zu verdeutlichen.

In allen Teilbildern von Abbildung sind reproduzierbare Coulomb-Blockade-
Oszillationen im Strom [Ip zu beobachten. Bei nur einem Quantenpunkt mit ga-
tespannungsunabhéngiger Inselform wird ein linearer Verlauf der Strompeaks im
Gate-Gate-Plot erwartet, wobei der zwischen dem Verlauf und der x-Achse einge-
schlossene Winkel dem Verhaltnis der Gatekapazitaten mit tan () = Caates/Caate,y
entspricht. Im Falle von mehreren erzeugten Quantenpunkten wiirde man eine
Uberlagerung von linearen Verldufen mit unterschiedlichem Winkel zu den Achsen
erwarten. Dies liegt in einer verschieden grofien kapazitiven Kopplung der Gates zu
den jeweiligen Quantenpunkten begriindet. Die gezeigten Plots zeigen dieses Ver-
halten jedoch nicht. Somit ist zumindest von nur einem dominanten Quantenpunkt
auszugehen. Aber sie weisen alle auf gatespannungsabhingige Anderungen in den
Gatekapazititen hin. In den Teilbildern (a) und (b), in denen jeweils ein Crossgate
gegen das Backgate gefahren wurde, ist im Bereich von |Ugg| < 150 mV aufgrund
der parallel zur Backgatespannungsachse verlaufenden Strompeaks kein Einfluss
des Backgates zu erkennen. Allerdings finden sich Bereiche fir |Upg| > 150 mV, in
denen der Strompeakverlauf eine Winkelanderung erfahrt und somit einem einset-
zenden Einfluss des Backgates entspricht, der den der Crossgates sogar iibersteigt.
Gleiches ist in den Plots (c¢) und (d) zu beobachten, wobei hier die Strompeaks fiir
Gatespannungen |Ugate| < 150mV parallel zur Gatespannungsachse des Splitgates
S1 orientiert sind und S1 demnach nicht an die Coulombinsel koppelt. Bezugneh-
mend auf Abbildung spiegelt dies auch die Erwartungen der Gatekopplungs-
verhéltnisse wider. Dennoch ist nicht zweifelsfrei klar, weshalb bei hoheren Span-
nungen eine Kopplung einzusetzen scheint. In (e) ist ein Gate-Gate-Plot der
beiden Crossgates gezeigt. Dabei sind wiederum klare Verlaufe der Strompeaks zu
erkennen. Interessant ist jedoch, dass der Verlauf nicht wie bisher iiberwiegend li-
near erfolgt. Vielmehr bewegen sich die Strompeaks mit parallelen Anteilen zur -
respektive y-Achse um einen zentralen Punkt bei Us; ~ 40mV und Ugy ~ 30 mV

herum. Die daraus resultierende Symmetrie bringt eine dquivalente Kopplung bei-
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der Gates genau dann, wenn die Absolutwerte ihrer Spannungen gleich sind. Dazwi-
schen liegen die angesprochenen, annahernd achsenparallelen Peakverlaufe, in denen
nur eines der beiden Gates koppelt. Wiederholt man diesen Plot mit verdnderten
Spannungen an sowohl S1 als auch S2, so verschiebt er sich auf der Diagonalen

Uc1 = Ugs in Abhéngigkeit von der angelegten Splitgatespannung.

A.1.1. Zusammenfassung der Messergebnisse

Die Messergebnisse der Probe P944-X2Y2-D3 zeigen ein sehr interessantes System.
Beim Abkitihlen der Probe in den Bereich flissigen Heliums wird ohne das Anlegen
einer externen Gatespannung eine Nichtlinearitéit in der U-I-Kennlinie beobachtet.
Bei einer Temperatur von 300 mK nimmt diese Nichtlinearitat zu. Die Beobachtung
von Diamantstrukturen zeigt einen durch Coulomb-Blockade geprigten Ladungs-
tragertransport und beweist die Existenz von mindestens einem erzeugten Quan-
tenpunkt. Das Fehlen von sich kreuzenden Strompeakverlaufen in den Gate-Gate-
Plots, welche ein Zeichen fiir unterschiedliche Kopplungsverhaltnisse und damit fiir
mehrere Quantenpunkte wéren, ldsst nur einen dominanten Quantenpunkt vermu-
ten. Jedoch ist unklar geblieben, wo genau sich dieser Quantenpunkt befindet. Zwar
koppeln drei der vier Topgates (C1, C2 und S2) stark an diesen an, das vierte (S1)
und das Backgate hingegen in einem erheblich geringeren Ausmafl. Die Strommes-
sungen in Abhéngigkeit der zwei Crossgates C1 und C2 zeigt zudem eine duflerst
interessante Charakteristik, welche darauf hindeutet, dass der Quantenpunkt in
seiner Form von den externen Gatespannungen beeinflusst wird. Zusammenfassend
ist jedoch zu sagen, dass die Komplexitiat der Probe aufgrund der Koexistenz von
Mono- und Bilagen-Graphen ein genaues Verstdndnis der Messdaten erheblich er-
schwert. Beispielsweise sind die Randzustédnde eines solchen Hybridsystems nach
Hasegawa und Kohmoto [134] an den beiden Monolagen-Bilagen-Ubergéngen ver-
schieden lokalisiert, wobei ein senkrecht orientiertes elektrisches Feld nur an einem

der beiden Uberginge einen Einfluss zeigen wiirde.

A.2. Messergebnisse der Probe P944-X2Y0-D1

Das Device D1 des Feldes X2Y0 des Wafers mit der Bezeichnung P944 und dessen
Eckdaten sind in Abbildung gezeigt. Der wesentliche Unterschied zum im Vor-
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Abbildung A.6.: Layout und Details zur Probe P944-X2Y0-D1.

feld gemessenen Device liegt in der Form und Anzahl der kontaktierten Graphen-
flocken, wobei es sich in diesem Fall einzig um Bilagen-Graphen handelt. Im Detail
besteht das Device aus drei einzelnen, parallel orientierten Graphenflocken. Trotz
der verschiedenen moglichen Strompfade zeigt sich auch beim Abkiihlen dieses De-
vices in einem Kryostaten auf 2 K eine Nichtlinearitiat in der U-/-Kennlinie, welche
beim weiteren Abkiihlen auf 300 mK zu einer sehr deutlichen Stromunterdriickung
im Biasspannungsbereich Usp ~ 1 mV und entsprechend zu einer Transportliicke
von ~ 1 meV fiihrt (siehe Abbildung |A.7)).

Anschliefend wird nun die Gateabhéngigkeit der beobachteten Transportliicke un-
tersucht. Hierfiir werden alle vorhandenen Topgates im Spannungsbereich von 0V
bis —2.3 V synchron gefahren und in regelméfligen Absténden von AUy 2451152 =
10mV der Drainstrom I in Abhéngigkeit der Biasspannung zwischen —5mV und
5mV gemessen. Das Ergebnis der Messung zeigt sich in Abbildung |A.8| (a). Da-
bei ist zu erkennen, dass die Stromunterdriickung fiir Gatespannungen zwischen
Uciio2isies2 = 0V und Uciycoisizse & —2V in dessen Breite konstant bleibt,
jedoch einen zunehmenden Stromoffset aufgrund von Leckstrémen erfiahrt. Im wei-
Ben Bereich des Konturplots ist der aufgrund des prézisionsoptimierten Messauf-
baus maximal messbare Strom erreicht, weshalb die Messdaten hier ausgeblendet
wurden. Die Zunahme des Offsets nimmt dann allerdings fiir Spannungen von
Uciircoasitse < —2V wieder ab. Zum Verstandnis des Leckstroms wurde die Band-
struktur des unter dem Graphen liegenden dotierten Substrats (Backgate) und der

expitaktisch darauf gewachsenen undotierten Bragg-Spiegel-Heterostruktur (siehe
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Abbildung A.7.: U-I-Kennlinie der Probe P944-X2Y0-D1 bei einer Messtempera-
tur von T' = 300 mK.

Abbildung |A.8| (b)) mit dem Programm ,,1D Poisson“ von Prof. Greg Snider [135]
berechnet. Fir eine Topgatespannung von Upg = 0V ist diese im linken Teil dar-
gestellt. Eine Beschrinkung auf den wesentlichen Bereich der Bandstruktur fir
verschiedene Topgatespannungen befindet sich rechts davon. Die schwarz gestri-
chelten Linien entsprechen hierbei dem Ferminiveau des auf dem Substrat liegen-
den Graphens am Punkt mittig unterhalb des Topgates. Mittels Comsol Multiphy-
sics® konnte bestimmt werden, dass das entsprechende Potential bei einer 17 nm
diinnen Al,O3-Topgateisolationsschicht und einem 100 nm breiten Topgate im Ma-
ximum 83 % der eingestellten Topgatespannung erreicht. Das fiir die Berechnung
der in Teilbild (b) dargestellten Bandverbiegungen benétigte Potential Vigyapnen am
Schottky-Kontakt zwischen dem Graphen und der Substratoberfliche entspricht
somit einem Wert von Vigraphen = 0.83 - eUrg. Das Ergebnis zeigt, dass etwa ab
einer Spannung von Urg < —2V ein Durchbruch zum auf Massepotential gelegten
Backgate erfolgen sollte. Ein breiteres Topgate erhoht hierbei das effektive Poten-
tial innerhalb des Graphens, so dass der Durchbruch des Stroms durch die Hete-
rostruktur am ehesten im Bereich des breiter werdenden Splitgates S2 der untersten

kontaktierten Graphenflocke passieren sollte.

Betrachtet man das in Abbildung |A.8| (c) gezeigte Ersatzschaltbild der Probe un-
ter Berticksichtigung der Erkenntnisse aus Teilbild (b), so lasst sich die gemes-
sene Gateabhédngigkeit des Stroms Ip genauer verstehen. Wie bereits in Kapi-
tel erwahnt wurde, liegt eine symmetrische Spannung am Device an, so dass
Us = —Up = —Usp/2 gilt. Unter der Annahme, dass die beiden Kontaktwiderstén-
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Abbildung A.8.: (a) Betrachtung der Gateabhangigkeit des in Abb. gezeig-
ten Stromverlaufs von Ip in Abhéngigkeit der Biasspannung Usp. Im weiflen Bereich
befindet sich I auBlerhalb des messbaren Bereichs. (b) Links ist die Bandstruktur
des dotierten Substrats samt Bragg-Spiegel gezeigt und rechts davon dessen Verbie-
gung bei verschiedenen Topgatespannungen Urqg. Die schwarz gestrichelten Linien
entsprechen hierbei dem Ferminiveau des Schottky-Kontakts zwischen Substratober-
fliche und Graphen. (c) zeigt das vereinfachte Ersatzschaltbild des Graphendevices
fiir ein einzelnes Topgate. Die den Gatekapazititen parallel geschalteten Widersténde
geniigen den topgatespannungsabhéngig auftretenden Leckstromen.
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de Rkontakt,s Und Rxontakt,p gleich grof sind, ergibt sich ein virtuelles Massepotential
innerhalb des Graphens. Ohne eine extern angelegte Topgatespannung sind auch
die Leckstrome zu den Steuerelektroden vernachléassighar klein und die Widerstan-
de Rpg und Rt entsprechend sehr hoch. Mit steigender Topgatespannung stellt
sich jedoch ein Leckstrom ein, welcher sich in Form des beobachteten Stromoffsets
auBert. Dieser kann, betrachtet man die Bandstrukturverbiegung des Braggspiegels
fir Topgatespannungen Urg > —2V, nur zum Topgate hin erfolgen. Beim Unter-
schreiten von Urg = —2V zeigt sich jedoch ein direkter Durchbruch zum Backgate,
welcher den immer groflier werdenden Leckstrom zum Topgate aber schnell kom-
pensiert und dariiber hinaus zu einem Sinken des Stromoffsets fithrt. Dabei ist eine
Asymmetrie entlang der Biasspannungsachse zu verzeichnen, welche sich wie folgt
erklart. Bei positiven Biasspannungen Usp flieen die von Source und vom Topgate
kommenden Elektronen zu einem immer grofier werdenden Teil direkt zum Backga-
te ab, da der Widerstand gegentiber dem Drainkontaktwiderstand verschwindend
gering wird. Fahrt man die Biasspannung hingegen in den negativen Bereich, so
wechseln aufgrund der symmetrisch anliegenden Biasspannung (Us = —Up) Source
und Drain ihre Rollen. Der mit hoher werdender Topgatespannung stark ansteigen-
de Leckstrom vom Topgate fithrt dazu, dass das Potential unterhalb des Topgates,
da wo auch der Durchbruch zum Backgate stattfindet, stark ansteigt. Somit wird
eine immer hohere Drainspannung notig, um die von dort kommenden Elektro-
nen bis zum lokalen Punkt des Backgatedurchbruchs passieren lassen zu koénnen.
Der Durchbruch aufgrund der Bandstrukturverbiegung des DBR soll im Folgenden

durch begrenzte negative Spannungen vermieden werden.

Nun sollen im Bereich niedriger Leckstrome die einzelnen Gateabhéangigkeiten, wie
in Abbildung aufgefiihrt, betrachtet werden. Um Aussagen iiber die Repro-
duzierbarkeit von auftretenden Merkmalen in der U-I-Kennlinie treffen zu kon-
nen, sind die Gatespannungen zunéchst von —0.2V nach 0.1V und anschlieend
nochmals zuriick zu —0.2'V gefahren worden. Es zeigt sich, dass das Auftreten der
Peaks durchaus gatespannungsabhéngig reproduziert werden kann. Allerdings ist
der Zustand der Probe nicht immer stabil, wodurch sich Schwankungen im Strom
ergeben. So zeigt sich beispielsweise im Riicksweep von Topgate S1 im Bereich um
Usy =~ —0.18V ein bistabiler Zustand der Probe. Es kann dennoch festgehalten

werden, dass das Splitgate S2 den grofiten Einfluss auf den Transportkanal aus-
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Abbildung A.9.: Untersuchung des Probenstroms Ip in Abhéngigkeit der anwe-
senden Steuerelektroden. Bei den roten Kurven wurde eine Spannungsvariation des
jeweils links davon abzulesenden Gates hin zu Ugate = 100 mV durchgefiihrt, wohin-
gegen bei den blauen Kurven eine direkt nachfolgend durchgefiihrte Messung zuriick
zur Ausgangsspannung von Ugate = —200mV erfolgte.
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Abbildung A.10.: (a) zeigt den Leitwert in Abhéngigkeit von Biasspannung Usp
und Backgatespannung Upg. (b) betrachtet die Stromunterdriickung von I bei ver-
schiedenen Magnetfeldern ohne angelegte Gatespannungen.

iibt, da es im gleichen Gatespannungsbereich die meisten Oszillationen durchlauft.
Dem gegentiber verhalten sich das Backgate und die zwei Topgates C1 und S1 ver-
gleichbar. Im Falle des Crossgates C2 ist ein verhaltnismafig starkes Rauschen zu

beobachten und keinerlei wiederkehrende Merkmale im Stromverlauf.

In wieweit die Oszillationen des Stroms auf eine Anderung in der Breite der Trans-
portliicke zuriickzufithren sind, soll nun mittels des globalen Backgates untersucht
werden. Der dabei gewonnene Diamantplot, welcher den Leitwert G = dIp/dUsp
in Abhéngigkeit von Biasspannung und Backgatespannung wiedergibt, ist in Ab-
bildung [A.10] (a) gezeigt, wobei die schwarzen Bereiche einem Leitwert von G <
50 pA/V und die weiflen Bereiche G > 90 pA/V entsprechen. Es zeigen sich deutlich
sichtbare Rautenstrukturen durch eine Variationen in der Breite der Stromunter-
driickung, welche auf einen durch Coulomb-Blockade gepragten Transport und so-
mit auf die Erzeugung mindestens eines Quantenpunktes hindeuten. Dies kann zum
einen basierend auf dem Feldeffekt durch eine der Topgatestruktur entsprechenden
Potentiallandschaft verursacht worden sein. Zum anderen wurde, wie bereits in Ka-
pitel [£.2.3 erwahnt, im Kontaktbereich eine Titanschicht als Haftvermittler fir die
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Abbildung A.11.: (a) zeigt den Drainstrom I in Abhéngigkeit von Splitgate- und
Crossgatespannung. Die Gradienten des Verlaufs wurden mittels eines mathemati-
schen Filters deutlich sichtbar gemacht und in Teilbild (b) dargestellt.

darauf folgende Goldschicht verwendet, welche unterhalb von etwa 370 mK in den
supraleitenden Zustand tibergeht . Letzteres wiirde eine supraleitende Schicht
zwischen dem normalleitenden Gold und dem Graphen bedeuten und die so an
den Kontakten eingebaute supraleitende Bandliicke als Potentialbarriere fungieren.
Allerdings zeigt die gemessene U-I-Kennlinie in diesem Fall einen fiir Supraleitung
untypischen Kurvenverlauf. Um jedoch eine Beteiligung supraleitender Effekte aus-
zuschlieflen, wird das Device einem Magnetfeld ausgesetzt. Da Titan ein Supralei-
ter vom Typ I ist, besitzt es eine sehr geringe kritische Feldstarke von weniger als
10mT bei einer Temperatur von 300 mK . Der Einfluss des Magnetfeldes auf
die Transportliicke bis hin zu einer Magnetfeldstirke von B = 8T findet sich in
Abbildung (b). Daraus ist zu erkennen, dass die Transportliicke mit steigen-
dem B deutlich abnimmt. Das Magnetfeld besitzt in diesem Zusammenhang einen
delokalisierenden Effekt und fiihrt zu einer Reduzierung des Einschlusspotentials
durch die sich ergebende Zyklotronbewegung der Elektronen . Aufgrund der
angelegten hohen Magnetfelder konnen dariiber hinaus supraleitende Effekte als

Ursache fiir die Transportliicke ausgeschlossen werden.
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In einer weiteren Untersuchung der Gateeinfliisse werden die Splitgatespannun-
gen gegen die Crossgatespannungen jeweils synchron gefahren und der Drainstrom
aufgezeichnet, wihrend die Biasspannung auf Usp = 0.1 mV eingestellt bleibt. Die
Darstellung der Ergebnisse findet sich in Abbildung [A.11] Wahrend Teilbild (a)
einen aufbereiteten Konturplot zeigt, konnten in Teilbild (b) die vorhanden Gradi-
enten im Stromverlauf durch die Anwendung eines mathematischen Filters sichtbar
gemacht werden. Es zeigt sich ein nicht linearer Verlauf der Coulomb-Blockade-
Ostzillationen und somit ein gatespannungsabhéngiger Einfluss auf den Transport-
kanal. Aufgrund der Tatsache, dass mehr als nur eine Graphenflocke kontaktiert
worden ist, kann gatespannungsabhangig auch die Stromverteilung iiber diese Flo-
cken variieren. In den Bereichen, in denen die Oszillationen parallel zur Achse der
Crossgatespannung Ugy oo verlaufen, scheint der Stromtransport iiber die beiden
oberen Graphenflocken blockiert zu sein. Zumindest verlaufen die Crossgates nicht
vollstandig tiber die unterste Graphenflocke und haben daher dort vermutlich auch
keinen nennenswerten Einfluss auf einen moglichen Transportkanal. Bei Crossga-
tespannungen von iiber 300 mV ist im betrachteten Splitgatespannungsbereich ein
konstanter Einfluss der beteiligten Gates festzustellen, wobei das Verhaltnis der
Gatekapazitiaten zu Ccii02/Csiis2 = 5.4 bestimmt werden konnte. Der Einfluss
der Crossgates ist in diesem Bereich sehr viel stéarker als durch die Splitgates und
somit muss auch ein Stromtransport iiber zumindest eine der beiden oberen Flocken
erfolgen. Die angelegten Gatespannungen beeinflussen somit eindeutig die Strom-
verteilung iiber die kontaktierten Graphenflocken. Die Tatsache, dass im Plot ein
positiver als auch negativer Drainstrom bei positiver Biasspannung zu sehen ist,
deutet aber wiederum auf einen Leckstrom hin, der nun auf eines der Crossgates zu-
riickgefithrt werden kann. Unter Berticksichtigung des stark rauschenden Crossgates
C2 aus Abbildung liegt die Vermutung nahe, dass genau dieses den Leckstrom
verursacht. Durch den zwischenzeitlichen Ausbau der Probe aufgrund von War-
tungsarbeiten wurde diese leider zerstort und eine Fortsetzung der Messungen zu

einem weiterfithrenden Verstandnis dieses Devices war leider nicht mehr moglich.
A.2.1. Zusammenfassung der Messergebnisse

Das gemessene Device ist im Vergleich zu P944-X2Y2-D3 ebenfalls als komplex zu

betrachten. Statt nur einer Flocke sind diesmal drei Flocken kontaktiert. Allerdings
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handelt es sich dabei um reine Bilagen. Erstaunlich ist deshalb das ahnliche Verhal-
ten beim Abkiihlen der Proben. Bis hinunter zu T =~ 2 K bildet sich auch bei diesem
Device eine Nichtlinearitat in der U-I-Kennlinie aus, welche beim weiteren Abkiih-
len auf die Messtemperatur von 7" = 300 mK zu einer Stromunterdriickung fiihrt.
Diese ist jedoch fiir P944-X2Y0-D1 deutlich ausgepréigter. Beim Fahren der Gate-
spannungen wurden jedoch sowohl Leckstrome zu mindestens einem der Topgates
als auch ein Stromdurchbruch zum Backgate beim Unterschreiten von Upg = —2V
sichtbar. Letzterer wurde mit der gatespannungsabhangigen Bandstrukturverbie-
gung des auf dem Substrat aufgebrachten Bragg-Spiegels erklart. Die anschlieffen-
de Untersuchung des Stroms Ip in Abhéngigkeit der einzelnen Steuerelektroden
zeigt einen vergleichbaren Einfluss von Backgate, Crossgate C1 und Splitgate S1.
Einen noch stiarkeren Einfluss auf den Transportkanal zeigte S2. Beim Crossgate
C2 hingegen sind wegen starken Rauschens des Probenstroms keine eindeutigen
Merkmale zu finden. Ein mittels globalem Backgate aufgezeichneter Diamant-Plot
zeigt rautenartige Strukturen und somit eindeutige gatespannungsabhingige An-
derungen in der Breite der Stromunterdriickung. Diese nimmt beim Anlegen eines
externen Magnetfelds an Breite ab, verschwindet jedoch nicht. Dadurch konnten
supraleitende Effekte des im Kontaktbereich befindlichen Titans als mogliche Ursa-
che fiir die Transportliicke ausgeschlossen werden. Ein zusétzlicher Gate-Gate-Plot
im Magnetfeld zeigt einen interessanten Einfluss der Gates auf die Oszillationen des
Probenstroms. Dort zeigen sich mehrere getrennte Bereiche mit unterschiedlichem
Verhalten. Das eine Verhalten zeigt einen etwa flinf-fachen Einfluss der Crossgates
gegentiiber den Splitgates, wahrend im zweiten Fall keinerlei Einfluss der Crossgates
auf den Transportkanal vorliegt. Somit scheinen die Gatespannungen die Stromver-

teilung iiber die drei parallel geschalteten Graphen-Bilagen zu beeinflussen.

A.3. Optische Parameter

Abbildung zeigt die Brechungsindizes in Abhéngigkeit der Wellenlange A\ fur
Galliumarsenid (GaAs, Teilbild (a)) und Aluminiumarsenid (AlAs, Teilbild (b)) [82].
Der im Kapitel betrachtete Spektralbereich liegt zwischen 450 und 700 nm.
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Abbildung A.12.: Wellenlingenabhéngige Darstellung des Brechungsindex (blaue
Kurven) und Extinktionskoeffizienten (rote Kurven) fir (a) GaAs und (b) AlAs.

A.4. Fabrikationsparameter

Plasmaaitzen

Das Plasmaétzen ist ein trockenchemisches Atzverfahren und wird demnach zum
Materialabtrag eingesetzt. Im Rahmen dieser Arbeit wird das Sauerstoffplasma ge-
nutzt, um die Waferoberflichen zu sdubern. Dieses auch als ,Veraschen“ bekannte
Verfahren wird immer direkt vor einer Exfoliation durchgefithrt, um Riickstan-
de der vorherigen Markerprozessierung und andere Adsorbate zu entfernen. Somit
kann das Graphen auf einem sauberen Wafer aufgebracht werden, was sich auch
durch eine bessere Haftung in Form von gréfleren Graphenflocken duflert. Da das
Plasmadtzen ein isotropes und selektives Atzverfahren ist, werden in einem Sau-
erstoffplasma ausschliefSlich organische Substanzen abgetragen und das Substrat
bleibt dabei unbeschadigt. Die Prozessparameter finden sich in Tabelle [A.T]

Belacken

Fir die in dieser Arbeit vorgestellten Proben kommen ausschlieflich Metallisie-
rungsschritte zum Einsatz. Fiir die Belichtungen wird somit ein Liftoff-Lacksystem
benotigt, dessen Unterschnitt eine Verbindung der metallisierten Strukturen auf
dem Wafer und auf dem Lack verhindert. Je nach Schichtdicke der Metallisierung
werden unterschiedlich dicke Lacke bendtigt. Bei den in dieser Arbeit vorgestell-
ten Proben wurde ein Standardprozess entwickelt, so dass ein Lacksystem fiir alle

Liftoff-Prozesse verwendet wird.
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Plasmadtzen der Substratoberflache
Prozessgas Leistung Partialdruck Atzdauer
Sauerstoff 200 W 1.2 mbar 3 min

Belacken fiir Liftoff-Prozess

Resist Dicke Schleuderrate Schleuderdauer Backtemperatur Backdauer
1. P641.03 140 nm 2000 U/min 90 s 160 °C 10 min
2. P671.01 40 nm 2000 U/min 90 s 160 °C 10 min

E-Beam-Belichtung

Design Layer Belichtungsdosis Proximity-Korrektur
_.gds* #_ * 380 uC/cm? ja/nein**

* abhangig vom Prozessschritt

** abhdngig von den StrukturgroRen und deren Komplexitat

Metallisierung der Marker

Material Dicke Aufdampfrate Startdruck
1. Titan 10nm 1A/s <1E-5 mbar
2. Gold 50nm 2 A/s <1E-5 mbar

Metallisierung der Graphen-Kontakte

Material Dicke Aufdampfrate Startdruck
1. Titan 10nm 1A/s <1E-6 mbar
2. Gold 50nm 2 A/s <1E-6 mbar

Metallisierung der Aluminium-Schicht
Material Dicke Aufdampfrate Startdruck
Aluminium 2 nm 1A/s <1E-6 mbar

Metallisierung der Topgates

Material | Dicke | Aufdampfrate | Startdruck
1. Titan |10 nm 1A/s <1E-5 mbar
2. Gold |40nm 2A/s <1E-5 mbar

Sputtern des Topgate-Dielektrikums
Prozessgas Flussrate Target Sputterrate Dicke Partialdruck RF-Leistung U,
Argon 20sccm  ALO, 10 nm/min 15nm 1E-2 mbar 350W 260V

Tabelle A.1.: Parameter fiir das Plasmadtzen zur Wafersduberung vor jeder Exfoli-
ierung, das Belacken bei eines der Liftoff-Prozesse, die E-Beam-Belichtung auf GaAs,
die Metallisierungen von Markern, Kontakten, der selbstoxidierenden Al-Schicht und
der Topgates, sowie das Sputtern des Topgate-Dielektrikums.
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Von den 2”7 GaAs-Wafern wird jeweils nur ein Viertel prozessiert. Die Probenhalter
der verwendeten Anlagen sind allerdings fir 3”7 Wafer ausgelegt, so dass das zu
prozessierende Waferstiick vor jedem Prozessschritt mit thermoplastischem Wachs
auf einem 3”-Dummywafer fixiert wird. Dabei wird das Probenstiick diagonal ange-
presst, um idealerweise eine parallele Ausrichtung der Probe zur Dummyoberfliche
zu erhalten. Im Anschluss wird die Probe mit dem Liftoff-Lacksystem belackt. Die
Prozessparameter hierfir finden sich in Tabelle [A.T]

E-Beam-Belichtung

Vor der Verwendung neuer Strukturen, Lacke oder Substrate wurde jeweils die
Belichtungsdosis neu bestimmt. Bei einem solchen Dosistest wird die gewiinschte
Struktur in einem Array mehrfach angeordnet und tiber die Felder hinweg die Dosis
der Elektronenbelichtung variiert. Danach kann die entwickelte Lackstruktur oder
gar eine vollstindig geliftete Struktur im Rasterelektronenmikroskop (REM) be-
trachtet und ausgewertet werden, wobei man reelle und nominelle Strukturgrofien

vergleicht.

Da das Substrat mit Elektronen (also geladenen Teilchen) beschossen wird, ist
es wichtig die elektrischen Eigenschaften des Substrates zu beriicksichtigen. Han-
delt es sich um dotiertes Material (Wafer P944) so kénnen die Elektronen tiber
das Substrat abflieflen. Ist dieses hingegen elektrisch isolierend (Wafer P1064B), so
kommt es zu einer Akkumulation von Elektronen. Daraus resultiert eine kapazitive
Wirkung auf den Elektronenstrahl, welcher abhingig von der Stiarke der Akku-
mulation und der Beschleunigungsspannung der Elektronen unterschiedlich stark
abgelenkt wird und somit das Belichtungsergebnis beeinflusst. Eine Losung hierfiir
ist die Aufbringung einer Metallschicht (=~ 20 nm Chrom) noch vor der Belichtung
direkt auf dem Resist. Diese ist dann iiber den Waferhalter geerdet und fungiert
als Ableiter. Vor dem anstehenden Entwicklungsschritt wird sie nasschemisch in
einer Chrom-Atzlésung entfernt ohne dabei den teilbelichteten Lack anzugreifen.
Die Belichtungsparameter sind in Tabelle aufgefiihrt.
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Entwickeln

Das Entwickeln der E-Beam-Resists erfolgt in einer Losung bestehend aus:

e 10.0 ml Ethylmethylketon (MEK)
o 247.5 ml Methylisobutylketon (MIBK)
o 742.5ml Isopropanol (IPA)

Dabei werden die belichteten Teile des Lacks aufgrund der dabei erfolgten chemi-
schen Modifikation gelost. Um den Abtransport konstant und effizient zu halten,
wird die Probe in der mit Entwickler gefiillten Schale ununterbrochen geschwenkt.
Nach 60s wird dieser Prozess gestoppt, indem die Probe fiir weitere 60s in ein
zweites Bad getaucht wird. Beim sogenannten Stopper handelt es sich um reines
Isopropanol. Die Zeiten im Entwickler- und Stopperbad wurden im Rahmen dieser

Arbeit konstant gehalten.

Metallisierungen

Die Metallisierungen erfolgen durch thermisches Verdampfen von Material in einem
stromdurchflossenen Verdampferschiffchen aus Wolfram. Die hierfiir zur Verfiigung
stehende Anlage ist eine Univex 350 der Firma Oerlikon Leybold Vacuum®. Um
einen fiir das Lacksystem wichtigen steilen Materialeinfall auf die Probe zu gewéhr-
leisten, wird diese zum Target ausgerichtet. Die Prozessparameter fiir die in dieser
Arbeit durchgefiihrten Metallisierungen finden sich in Tabelle

Sputtern des Topgate-Dielektrikums

Der Sputter-Prozess dient zur Abscheidung des Topgate-Dielektrikums. Da jedoch
hierbei das Graphen angegriffen wird und sich somit dessen elektronische Eigen-
schaften verschlechtern, ist im Vorfeld eine 2nm dinne Aluminium-Schicht ther-
misch aufgedampft worden. An Sauerstoff oxidiert diese sofort und vollstandig und
bietet einen entsprechenden Schutz fiir das Graphen. Die Parameter des Sputter-

prozesses sind in Tabelle aufgefihrt.

Bonden

Nach der Fertigstellung der Probe muss diese im Probenhalter fixiert und kontak-
tiert werden. Dabei wird ein PCB-Board mit 24 Kontakten verwendet. Die Pro-
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bengréfie war auf (6 x 6) mm? limitiert. Beim Bonden werden dann die lateral
erzeugten, elektronischen Strukturen mit den Kontakten des Probenhalters tiber
einen Metalldraht verbunden. Da die nanoskalierten Topgates sehr empfindlich fiir
hohe Strompulse durch elektrostatische Entladungen sind, werden alle Kontakte
des PCB-Boards wiahrend des Bondens und des Einbaus in den Kryostaten kurzge-
schlossen und befinden sich somit auf gleichem Potential. Der verwendete Bonder
ist ein ultraschallunterstiitzter Wedge-Wedge-Bonder der Firma Westbond®. Ent-
scheidend ist bei GaAs mit Bragg-Spiegel eine moglichst geringe Bondkrafteinstel-
lung, um das Durchbonden der Isolationsschicht und einen daraus resultierenden

Leckstrom zum Backgate zu vermeiden.

A.5. Bestimmung der Kriimmungsradien des in 2

deformierten Graphens

Die der Berechnung der Kriimmungsradien in Kapitel zu Grunde liegenden
Simulationsdaten sind in Abbildung gezeigt. Betrachtet werden die Deforma-
tionen des Graphens mittig unterhalb der duleren Topgates mit und ohne Einfluss
des Splitgates, als auch die Deformation mittig unterhalb des Splitgates und in der
Mitte der Metallisierungsstruktur. Die genaue Vorgehensweise wird im Folgenden

beschrieben.

Im ersten Schritt wurden die Daten in Origin® [136] importiert, um sie entspre-

chend ihres Verlaufs mittels einer parabolischen Funktion der Form:
f(z) =az® + bz +c, (A.1)

anzunahern. a, b und c sind hierbei Parameter, die durch den Fit bestimmt werden.
Im Sinne einer fehlerfreien Betrachtung wurde vor der Bestimmung der Ausgleichs-
kurve der Koordinatenursprung entlang der z-Achse in die Néhe des jeweiligen
Minimums verschoben. Die Simulationsdaten, Fitkurven und Fitparameter konnen

in Abbildung eingeschen werden. Im darauf folgenden Schritt wird der Kriim-
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a -0,43 T T T T T T T m T T T T T T T
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(a) W p = (19.498 + 0.006) ym (b) ’U\*ﬂ]\ p = (4.3792 + 0.0007) mm
(c) W p = (19.540 = 0.002) um (d) W p =(19.312 £ 0.005) um

Abbildung A.13.: Gezeigt sind die vier betrachteten Bereiche der Querschnitte
durch die simulierten Deformationen des Graphens unterhalb der Topgatemetallisie-
rung in z-Richtung. Die Lage des jeweiligen Ausschnitts ist anhand der roten Kreise
auf den eingebetteten Graphen aus Abbildung dargestellt. Aufgrund der gege-
benen Symmetrie sind die in (a) und (c) gezeigten Daten und Ausgleichskurven an
zwei Stellen giiltig. (a) und (b) liefern die Fitparameter und deren Fehler beziiglich
des Querschnitts durch die Mitte der Topmetallisierung. (c) und (d) hingegen die
Ergebnisse des Querschnitts, welcher in y-Richtung nahe an den Modellrand paral-
lelverschoben wurde. Unterhalb der horizontalen Linie finden sich zusammenfassend
die bestimmten Krimmungsradien.
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mungsradius in Abhéangigkeit von x entsprechend der Formel:

3
2

(1+ f'(x)?)
/(@)

berechnet. f’(x) und f”(x) stehen hierbei fiir die 1. respektive die 2. Ableitung der

bestimmten Fitkurve f(x). Diese sind aufgrund der parabolischen Form wie folgt

pl) = (A.2)

gegeben:
f(x) = d];(;) = 2ax + b, (A.3)
2
) =2 C;;(f) = 2. (A.4)

Im néchsten Schritt wird das Minimum von p(z) durch Gleichsetzen ihrer 1. Ab-

leitung mit Null bestimmt:

3@ (@) (L4 f(2)?) ) () (1 + f(2)?)?

pl(ai = .Tmin) - |f”(l’)| - (f'/($)2)% - 0,
(A.5)
_ 3a(2ax +b) (1 + (2az +b)?)? —0 (A.6)
al | |
— _de (A.7)

Hierbei ist die 3. Ableitung von f(z) gleich Null und damit auch der zweite Term
in[A 5 so dass durch Einsetzen von f'(z) und f”(z) Gleichung folgt. Umstellen
nach & = zy, liefert dann Gleichung [A.7l Der Standardfehler von p(x) wurde im
nachsten Schritt durch Fehlerfortpflanzung ermittelt:

Aola) = J (26 ) + () i) (A5)
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mit

op _3f@y1+ [@p

, A9
T C R E] )
O @)+ L)) A0
of"(x) (f@2): A0
Af'(z) =/ (2zAa)? + (Ab), (A.11)
Af"(x) = \/(2Aa)” = |2Aal. (A.12)
Folglich ergibt sich der Standardfehler des Kriimmungsradius zu:
Ap(r = o) :\/9(2am + b)2(4Aa%x? ;ZA@)(l + (2az +)?)
Aa?(1+ (2ax + b)?)3
+ 1 ; (A.13)
_ 1|Ad|
= (A.14)

und ist somit nur vom Parameter a und dessen Standardfehler abhingig. Die be-
rechneten Krimmungsradien finden sich zusammengefasst im unteren Teil der Ab-
bildung Wie erwartet sind die Radien fiir (a), (¢) und (d) vergleichbar grof.

Der Krimmungsradius fir (b) liegt hingegen um zwei Gréflenordnungen hoher.

A.6. Optimierung der Kontaktwiderstdande

In der sich an diese Arbeit anschlieSfenden Herstellung von Hall-Bar-Strukturen in
Graphen konnte eine Optimierung in den Kontaktwiderstanden erreicht werden,
weshalb ich diese hier zusétzlich anfiigen mochte. Bei den im Rahmen dieser Ar-
beit hergestellten Proben lagen die besten Kontaktwiderstande bei einer Kryostat-
Basistemperatur von 300 mK im Bereich von mehreren 10k{2 und somit relativ
hoch. Weiter war zu beobachten, dass die Kontaktwiderstdnde durch die Lagerung
der Probe an Luft mit der Zeit anstiegen. Ein Grund konnte hierbei eine spétere
Oxidation des Titans als direktes Kontaktmaterial sein. Zumindest berichtet Li et
al. |13] iiber einen Topgateprozess, bei welchem eine direkt auf das Graphen aufge-

dampfte Aluminiumschicht unter Atmosphére auch im Bereich zwischen Graphen
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H Atzen der M3anderstruktur m Haftmetallisierung u Kontaktmetallisierung
Substrat Graphen 10 nm Ti+ 30 nm Au >50’nm Au
/

Abbildung A.14.: Gezeigt sind die Prozessschritte zur Kontaktierung des Graphens
in einem Ausschnitt eines Kontaktbereiches. (a) Atzen der Mianderstruktur in den
Kontaktbereichen des Graphens. (b) Haftmetallisierung von den Bondpads bis hinein
in die Mdander des Graphens ohne dieses dabei zu kontaktieren. (c) Zweite Metalli-
sierung zur Kontaktierung des Graphens.

und Aluminium oxidierte. Aufgrund der groflen und haufigen Maander mit Steg-
breiten von etwa 200 nm wére diese Art von Oxidation durchaus vorstellbar. Zumal
die schlechtere Haftung von Titan auf Graphen zu einem héheren Kontaktwider-
stand fiihrt.

Eine Anderung im Kontaktlayout und damit eine Optimierung im Kontaktwider-
stand erfolgt nun dahingehend, dass die Kontaktierung in zwei Metallisierungen
aufgeteilt wird. Eine erste Metallisierung aus 10nm Titan und 30 nm Gold dient
zur Haftung auf dem Substrat und definiert Bondpad, Leiterbahn und ein Teil
der Kontaktregion ohne jedoch das Graphen dabei zu kontaktieren. Es folgt eine
zweite Metallisierung aus Gold, welche die erste Metallisierung in allen Richtungen
um etwa 500 nm iiberlappt. Dabei wird nun auch das Graphen selbst kontaktiert.
Entsprechend jiingster Erfahrungen kann ein sehr guter Kontakt direkt am Rand
des Graphens realisiert werden [137], so dass nicht mehr die Kontaktkante sondern
das Graphen selbst maandert wird. Das entsprechende Layout und die Abfolge der
Kontaktierung ist schematisch in Abbildung[A.14] gezeigt. Diese Art von Kontaktie-
rung senkte den Kontaktwiderstand auf wenige 100 2 und im Quanten-Hall-Regime

sogar auf unter 10 2.
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